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Re´sume´
Si le cycle du thorium posse`de plusieurs avantages par rapport au cycle U/Pu, no-
tamment une meilleur re´ge´ne´ration de la matie`re fissile en spectre thermique et une
production moindre d’actinides mineurs, il pre´sente plusieurs limites. L’une d’elles
est la pre´sence, dans le combustible thorie´ irradie´, d’232U . Cet isotope est le pre´-
curseur d’un rayonnement γ de 2.6 MeV. Cette the`se a, en partie, pour objectif
d’e´tudier les diffe´rents parame`tres influenc¸ant la synthe`se de ce noyau dans divers
types de combustibles et de re´acteurs. L’autre partie de ce travail consiste a` estimer
l’impact de cet inde´sirable sur la radioprotection de l’aval du cycle. Dans ce but,
un ensemble d’outils, permettant le calcul des spectres e´nerge´tiques des diffe´rents
rayonnements e´mis par la matie`re radioactive, a e´te´ spe´cialement de´veloppe´. Cet
outil, dont l’exactitude a e´te´ e´prouve´e par l’interme´diaire de plusieurs benchmarks,
fait partie inte´grante de ce travail de the`se.
Mots cle´s : Thorium, 232U , Combustible use´, Spectres γ α β− neutron, Re´action
(α, n), Chaˆteau de transport, Fabrication du combustible, De´bit de dose, Chaleur re´-
siduelle, Rapport de branchement isome´rique, Sensibilite´, Inventaire adjoint, MCNP,
MURE, CHARS
iii

Abstract
In order to save the fissionable natural resources, the use of the thorium cycle is
a good candidate for replacing the current U/Pu cycle since the fissile nucleus of the
cycle, 233U , has neutronic properties favorable to a much better regeneration of fissile
material in thermal reactors. Moreover, as the nuclei of the thorium cycle are lighter
than in the U/Pu cycle, the production of minor actinides is significantly reduced and
hence waste inventories could be much lower. However, the use of Thorium is only
viable if the spent fuel is reprocessed to recover the fissile 233U which does not exist in
nature. This reprocessing will involve a heavy industrial infrastructure, particularly
since thorium based spent fuel contains small quantities of 232U which is the mother
of the hard gamma emitter (208Tl) of 2.6 MeV. The goal of this thesis is, firstly, to
study the parameters related to the synthesis of the 232U in severals kind of fuels
and reactors. In a second part, the thesis focuses on the impact on radioprotection of
the back end of the fuel in case of switching from the current uranium (U/Pu) cycle
to the thorium (Th/U) cycle. For this last purpose, CHARS (CHAracterization
of Radioactives Sources) was developped during this thesis. This code, validated
by severals benchmarks, handles the calculation of radiation sources (alpha, beta,
gamma and neutron) in all aspects of the fuel cycle (transport, reprocessing, fuel
fabrication, etc.).
Keywords : Thorium, 232U , Spent fuel, α spectrum, β− spectrum , γ spectrum,
neutron spectrum, (α, n) reactions, Spent fuel transportation cask, Dose rate, De-
cay heat, Isomeric branching ratio, Sensibility, Adjoint inventory, MCNP, MURE,
CHARS
v
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Introduction
Les e´nergies fossiles en commenc¸ant par le charbon puis le pe´trole et le gaz na-
turel ont permis a` l’humanite´ de re´aliser un formidable bon en avant dans un grand
nombre de domaines et d’ame´liorer le niveau de vie de nombreux terriens. Jamais
dans l’histoire de l’homme une telle avance´e des sciences, des techniques, etc..., n’a
e´te´ aussi rapide. Depuis plusieurs de´cennies l’humanite´, toujours en croissance (po-
pulation et e´conomie), a pris conscience de la rarete´ des ressources e´nerge´tiques
fossiles et des proble`mes climatiques lie´s a` leurs utilisations. Alors que la population
mondiale croit rapidement et aspire a` un niveau de vie plus e´leve´, la ”‘production”’
de pe´trole a atteint ou va atteindre un pic, dit pic pe´trolier, dans plusieurs pays
producteurs. Le pic pe´trolier est le moment a` partir duquel les quantite´s de pe´trole
extraites chaque anne´e de´clinent. On retrouve des pics similaires pour les autres e´ner-
gies fossiles. A cette pe´nurie annonce´e en combustibles fossiles s’ajoute le proble`me
des modifications climatiques lie´es aux rejets de gaz a` effet de serre. C’est ainsi que
dans de nombreux pays, un regain d’inte´reˆt est porte´ sur l’e´nergie nucle´aire, peu
e´mettrice de gaz a` effet de serre et octroyant aux pays la posse´dant une relative
inde´pendance e´nerge´tique. Dans ce contexte, une collaboration internationale a e´te´
initie´e dans la recherche et le de´veloppement sur les re´acteurs nucle´aires du futur : dit
de IV eme ge´ne´ration. Cette collaboration, le forum ge´ne´ration IV (GIF en anglais),
cre´e´e en 2000, a pour principaux objectifs :
– Optimiser l’utilisation des ressources naturelles ;
– Ame´liorer la suˆrete´ nucle´aire ;
– Minimiser les de´chets ;
Pour atteindre ces objectifs, plusieurs lignes de recherches et de´veloppements
ont e´te´ de´finies, amenant a` envisager plusieurs concepts de re´acteurs. Les concepts
sur(re´)ge´ne´rateurs permettraient d’utiliser efficacement la matie`re fertile repoussant
la proble´matique des ressources a` un avenir lointain. La surge´ne´ration consiste a`
synthe´tiser plus de noyaux fissiles qu’il n’en est consomme´ dans le re´acteur. Ce
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phe´nome`ne peut eˆtre base´ sur deux couples de me´taux, appele´ cycle. Le cycle ura-
nium/plutonium (U/Pu) et le cycle thorium/uranium (Th/U). A` partir de captures
neutroniques sur l’isotope fertile du cycle (238U pour le cycle U/Pu et 232Th pour le
cycle Th/U) est cre´e´ un isotope fissile d’inte´reˆt pour la production d’e´nergie (239Pu
pour le cycle U/Pu et 233U pour le cycle Th/U). Le cycle Th/U pre´sente plusieurs
spe´cificite´s par rapport au cycle U/Pu qui seront de´crits plus en de´tails au premier
chapitre.
Cependant, depuis les anne´es 2000, certains e´ve´nements rendent le de´ploiement
de nouvelles technologies de re´acteurs surge´ne´rateurs a` l’horizon 2030-2040 plutoˆt
incertain. En effet, la catastrophe de Fukushima a entraine´ une perte de confiance
de l’opinion publique mondiale. L’exploitation des gaz de schistes fait reculer le
spectre de la pe´nurie des ressources fossiles. Certains grands pays du nucle´aire, tel
que l’Allemagne, se de´sengagent peu a` peu de cette e´nergie. Les grandes politiques
e´nerge´tiques nationales volontaristes, telles qu’a` pu connaˆıtre la France dans les an-
ne´es 60-70 n’a plus court dans les pays de´tenteurs des technologies les plus avance´s.
Ceci e´tant, les ressources fossiles sont limite´es, les gaz a` effet de serre sont, malgre´
la crise, toujours un proble`me, si bien que l’utilisation du nucle´aire restera incon-
tournable et l’ave`nement de filie`re surge´ne´ratrice devraient voir le jour avant la fin
du sie`cle.
Afin de pre´parer l’ave`nement de ces re´acteurs de nouvelles ge´ne´rations l’utilisa-
tion du thorium prend tout son sens. En effet les re´acteurs surge´ne´rateurs ne´ces-
sitent de disposer d’un inventaire en matie`res fissiles artificielles (239Pu ou 233U)
conse´quentes. Des stocks de plutonium sont, dans certains pays, constitue´s par le
retraitement de combustible a` l’uranium enrichi, irradie´ en re´acteurs a` eau. Cepen-
dant la qualite´ du plutonium se de´grade au cours de son stockage. En effet, le 239Pu
(T1/2=24100 ans) n’est pas le seul constituant du ”vecteur” plutonium, un autre
noyau fissile y est pre´sent : le 241Pu. Or cet isotope, ayant une demie vie de 14.4
ans, disparait au cours du temps, de´gradant du meˆme coup le potentiel e´nerge´tique
de cette matie`re. Une possibilite´ offerte par le thorium est la conversion du pluto-
nium en 233U 1 (T1/2 = 1.59 .10
5) par l’interme´diaire de combustible (Th, Pu)O2.
Ainsi, l’utilisation du thorium dans des re´acteurs actuels permettrait d’apporter de
la flexibilite´ quant a` la gestion de la matie`re fissile.
L’233U et l’235U ne sont, malheureusement, pas les deux seuls constituants du vec-
teur uranium issus de l’irradiation de combustible (Th, Pu)O2, et la pre´sence de
1. le noyau fissile 235U (T1/2 = 7.0 10
8) est e´galement pre´sent dans ce vecteur uranium
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l’isotope 232 de l’uranium peut compliquer la gestion (e.g transports du combus-
tible use´ , fabrication de combustible a` partir de cet uranium ...) de cette ressource.
En effet, les descendants de l’232U (T1/2 = 69 ans), e´mettent des rayonnements γ
tre`s pe´ne´trants dont notamment un γ de 2.6 MeV provenant du 208T l. Les objectifs
de cette the`se sont de quantifier et de de´terminer les parame`tres influenc¸ant la syn-
the`se de l’232U dans les re´acteurs a` eau pressurise´e (REP) charge´s en combustible
(Th, Pu)O2, (Th,
233 U) mais aussi dans les combustibles actuellement utilise´s (UO2,
(U, Pu)O2). La synthe`se de l’
232U en combustible (Th, Pu)O2 et (Th,
233 U) sera e´ga-
lement e´tudie´e, comparativement au REP, dans une autre technologie de re´acteur
actuellement utilise´e : le CANDU (CANadian Deuterium Uranium) et dans l’un des
concepts de re´acteur de IV eme ge´ne´ration le plus e´tudie´ et be´ne´ficiant du plus grand
retour d’expe´rience : le re´acteur a` neutrons rapide refroidi au sodium (RNR-Na).
Dans une seconde partie, l’e´tude se focalise sur l’impact de l’utilisation du tho-
rium en REP sur l’aval du cycle du combustible (transports des combustibles use´s,
re-fabrication de combustible) au niveau de la radioprotection. Pour atteindre ce
dernier objectif, il est indispensable de disposer d’un outil permettant de calculer
les termes sources, a` savoir les spectres e´nerge´tiques des diffe´rents rayonnements,
issus des matie`res radioactives du cycle du combustible. Ainsi le de´veloppement et
la validation d’un code de calcul baptise´ CHARS (CHAracterization of Radioactives
Sources) font partie inte´grante de ce travail de the`se et sont pre´sente´s en de´tails dans
ce rapport.
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Chapitre 1
Contexte
1.1 Ge´ne´ralite´s sur le cycle du thorium : Avan-
tages et limites
Depuis peu, on peut lire dans la presse ge´ne´raliste, et chez quelques auteurs,
que le thorium serait ”l’atome vert”, que son utilisation en re´acteur n’entraine pas
de de´chets, qu’un accident de type Fukushima ne peut advenir, qu’une centrale au
thorium ne peut amener a` la fabrication de bombe, qu’il n’est pas ne´cessaire de
l’enrichir etc... D’une certaine manie`re ces assertions douteuses ne sont pas totale-
ment fausses : remplacer le combustible a` base d’uranium et/ou plutonium par du
thorium seul a, en effet, toutes les vertus pre´ce´demment cite´es, au de´tail pre`s que le
thorium n’est pas fissile par des neutrons lents et que, par conse´quent, il ne produit
pas d’e´nergie. Contrairement au thorium, l’uranium naturelle posse`de, a` hauteur de
0.7%, un isotope fissile : l’235U , le reste e´tant constitue´ presque exclusivement d’238U .
Le lecteur, peu au fait des me´canismes en jeu dans un re´acteur, peut le´gitimement se
questionner sur l’inte´reˆt d’utiliser le thorium si ce dernier ne produit pas d’e´nergie.
Le thorium a e´te´ nomme´ par Jons Jacob Berzelius en 1828 en re´fe´rence au dieu scan-
dinave du tonnerre : Thor. Le tonnerre amenant la pluie, ce dieu est e´galement consi-
de´re´ comme celui de la fertilite´. Et c’est justement la fertilite´ qui fait tout l’attrait
du thorium. En effet, soumis a` un flux de neutrons, le thorium (232Th) se transmute
en uranium fissile 233U et c’est ce couple d’isotopes fertile/fissile (232Th/233U) qui
pre´sente certains avantages compare´ a` l’autre couple (appele´ cycle) : 238U/239Pu. Ce
qui suit liste de fac¸on la plus succincte possible les avantages et inconve´nients du
cycle Th/U comparativement au cycle U/Pu.
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LIMITES
1.1.1 Re´ge´ne´ration du fissile en spectre thermique
La synthe`se de l’isotope fissile a` partir de l’isotope fertile pour chaque cycle
s’e´crit : Cycle Th/U :
232Th(n, γ)233Th
β−−−−→
22min
233
Pa
β−−−→
27j
233
U
Cycle U/Pu :
238U(n, γ)239U
β−−−−→
23min
239
Np
β−−−→
2.3j
239
Pu
Des deux re´actions et se´ries de de´croissances pre´ce´dentes, celle partant du tho-
rium est favorise´e en spectre thermique car le nombre de neutrons disponibles pour
engendrer cette re´action est supe´rieur en cycle Th/U, le bilan neutronique est moins
tendu. Ceci peut eˆtre exprime´ de fac¸on simple a` travers le nombre de neutrons dispo-
nibles pour la surge´ne´ration, c’est a` dire combien de neutrons sont encore disponibles
pour re´aliser cette re´action apre`s que 1 +α (1 neutron pour la fission, α capture ste´-
rile sur le fissile : α = σcapt
σfission
) neutrons soient consomme´s pour maintenir la re´action
en chaine et que 1 + α neutrons soient utilise´s pour re´ge´ne´rer, par capture sur le
noyau fertile, les 1 +α noyaux fissiles pre´ce´demment utilise´s. Ce mode`le simplifie´ ne
prend pas en compte les fuites de neutrons hors du coeur, les captures sur les autres
isotopes pre´sents, et les fissions rapides des noyaux fertiles. Cependant, il permet de
comparer le pouvoir de re´ge´ne´ration des diffe´rents cycles. Le noyau fissile produisant
ν¯ neutrons a` chaque fission le nombre de neutrons disponibles pour la surge´ne´ration,
Nd, s’e´crit : Nd = ν¯ − 2(1 + α). La figure 1.1 compare Nd pour le cycle Th/U et
U/Pu en fonction de l’e´nergie du neutron.
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Figure 1.1 – Nombre de neutrons disponibles pour la surge´ne´ration [Bri10]
Il en ressort que ce nombre est positif a` toutes les e´nergies pour le cycle Th/U et
notamment pour des neutrons lents, si bien que, the´oriquement la surge´ne´ration est
possible en spectre thermique avec du combustible ThU. En revanche, le cycle U/Pu
a largement l’avantage pour des neutrons rapides. Ainsi, l’inte´reˆt principal du cycle
Th/U vient des proprie´te´s neutroniques (des sections efficaces) qui permettent en
the´orie la surge´ne´ration en spectre thermique : soit avec une technologie de re´acteur
bien maitrise´e. De plus, la section efficace de capture du 232Th est supe´rieure a` celle
de l’238U en spectre thermique ( 7.4 barns en cycle Th/U contre 2.7 en cycle U/Pu
en Re´acteur a` Eau Pressurise´e [Ben05]). Ainsi pour un flux e´quivalent la synthe`se
du noyau fissile est plus rapide en cycle Th/U.
En re´alite´, le bilan neutronique est beaucoup plus tendu et en pratique l’empoi-
sonnement par les produits de fissions, ne permet pas cette surge´ne´ration dans les
re´acteurs a` eau pressurise´e actuels [Gui09] [Val12] sans des modifications profondes
de la ge´ome´trie (he´te´roge´ne´ite´s) et/ou de gestion de la re´activite´ (assemblages mo-
biles). Le re´acteur de Shippingport (USA), de ge´ome´trie complexe, est le seul exemple
expe´rimental de surge´ne´ration en cycle Th/U en spectre thermique. Plus de de´tails,
sur ce re´acteur, sont disponibles a` la section 1.1.5.1.
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1.1.2 Initier le cycle
L’233U , tout comme le 239Pu, n’existe pas dans la nature, il faut alors initier le
cycle avec un noyau fissile existant. Ceci donne l’avantage au cycle U/Pu. En effet, le
seul isotope fissile pre´sent dans la nature se trouve dans l’uranium naturel, l’ 235U , ou`
est e´galement pre´sent le noyau fertile du cycle U/Pu, l’238U . Ainsi, tous les re´acteurs,
a` l’heure actuelle, fonctionnent sur le cycle U/Pu et la plupart utilisent de l’uranium
naturel enrichi en 235U . Certains pays, comme la France, ont fait le choix de traiter le
combustible use´ pour en extraire le plutonium et, me´lange´ avec l’uranium appauvri,
il permet d’utiliser un peu plus le principe de la re´ge´ne´ration du fissile pre´sente´
pre´ce´demment. Cependant, si la de´monstration de la surge´ne´ration en cycle U/Pu
a e´te´ faite dans le re´acteur franc¸ais PHENIX, aucun pays n’utilise actuellement
le ve´ritable potentiel du cycle U/Pu qui ne´cessite l’irradiation du combustible en
re´acteur a` neutrons rapides et le multi-recyclage du Plutonium. Le thorium naturel
est compose´ presque a` 100% du 232Th. De´pourvu de fissile, le thorium ne peut
eˆtre utilise´ seul en re´acteur. Le choix du fissile a` incorporer dans le combustible
thorie´ se limite, a` l’heure actuelle, a` deux noyaux : l’235U et le 239Pu. Plusieurs
arguments tendent a` faire pre´fe´rer l’un ou l’autre : Tout d’abord, en cas d’utilisation
d’un combustible homoge`ne thorium-uranium enrichi, l’233U synthe´tise´ se retrouve
meˆle´ a` l’uranium (238U , 235U ,234U ,236U ... ), si bien que la qualite´ de l’uranium en
sortie de coeur est discutable. De plus, l’enrichissement de l’uranium devra eˆtre
important. Or il est limite´, pour des raisons d’anti-prolife´ration, a` 20%. De plus, ce
type de combustible est plutoge`ne ce qui n’est pas force´ment un avantage d’un point
de vue anti-prolife´ration. Un combustible thorium-plutonium de´truit une partie du
plutonium puisqu’il n’y a pas d’238U pour le re´ge´ne´rer. Ce dernier point peut eˆtre vu
comme un e´norme avantage pour les nombreux pays ou` le plutonium est conside´re´
comme un de´chet. Cependant le plutonium n’est disponible que pour les rares pays,
dont la France, ayant mis en place une filie`re de retraitement. De plus la pre´sence
de plutonium cause une production accrue d’actinides mineurs (Am,Cm,Np).
1.1.3 Production de de´chets
E´tant donne´e la place du 232Th dans la table des noyaux (cf. figure 1.2), le nombre
de re´actions successives amenant a` la synthe`se d’actinides mineurs (neptunium, ame-
ricium et curium) est plus e´leve´, si bien que leurs pre´sences dans le combustible ThU
use´ sont moindres que dans un combustible UPu. Or, ce sont les isotopes de ces e´le´-
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ments qui posent des proble`mes dans la gestion des de´chets a` long terme. Cependant,
certains noyaux lourds du cycle du thorium ne sont pas force´ment plus facile a` ge´rer.
Le 232Th produit par re´action (n,2n) du 231Pa, d’une dure´e de vie de presque 330
000 ans. Ce dernier est responsable de la quasi-totalite´ de la radiotoxicite´ 1 du cycle
ThU sur une pe´riode allant de 300 a` 200 000 ans [Bri10].
Figure 1.2 – Extrait de la table des noyaux
De plus, les rendements de fission cumule´s sont diffe´rents entre l’233U et le 239Pu,
par exemple la fission de l’233U produit trois fois plus de 90Sr (aussi bien en spectre
thermique que rapide) et 6 % de plus de 137Cs que celle du 239Pu en spectre ther-
mique (2% de moins en spectre rapide). Or, durant les trois cents premie`res anne´es,
la radiotoxicite´ et la chaleur re´siduelle sont domine´es par les produits de fission ayant
une demie vie d’environ trente ans, soit essentiellement les deux noyaux pre´ce´dem-
ment cite´s. De surcroit, une fission d’233U libe`re une e´nergie de 199 MeV contre 210.7
MeV pour le 239Pu et 213.8 MeV pour le 241Pu, si bien que pour une production
d’e´nergie identique, le cycle Th/U produit environ 6% de plus de produits de fission
1. Dose perc¸ue en cas d’ingestion de matie`res radioactives
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que le cycle U/Pu. La re´fe´rence [Bri10] compare la radiotoxicite´ des de´chets produits
par le cycle Th/U et U/Pu en spectre rapide (cf. figure 1.3). Dans cette e´tude du
combustible (Th, U)O2 et (U, Pu)O2 sont irradie´s en re´acteur a` neutrons rapides,
ou` le noyau fertile et le fissile de chaque cycle sont recycle´s jusqu’a` atteindre l’e´qui-
libre (la composition du combustible n’e´volue plus entre deux rechargements). Cette
e´tude montre que jusqu’a` cinquante ans, la radiotoxicite´ des de´chets est le´ge`rement
plus e´leve´e en Th/U qu’en U/Pu du fait des produits de fission. Puis, entre 100 et
4000 ans l’avantage revient au thorium (jusqu’a` dix fois moins radiotoxique). A` cause
du 231Pa, les courbes se recroisent a` 4000 ans. Enfin, aux alentours de 4.105 ans, le
thorium reprend l’avantage. Ceci e´tant, pour des temps courts apre`s l’irradiation (de
l’ordre de la dizaine d’anne´es), la chaleur re´siduelle a` court terme est moindre pour
le cycle Th/U. En effet, comme l’233U produit plus de 90Sr et de 137Cs, il produit
moins de produits de fissions a` vies courtes.
Figure 1.3 – Radiotoxicite´ compare´e des de´chets issus du cycle U/Pu et Th/U.
Courbe reproduite avec l’aimable autorisation de Julie Brizi [Bri10].
Un autre actinide typique des combustible thorie´s est proble´matique
pour le cycle Th/U, il s’agit de l’232U . Il est introduit dans la section
suivante, et l’e´tude de sa production en re´acteur et de son impact sur le
cycle du combustible fait l’objet de cette the`se.
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1.1.4 Proble´matique de l’uranium 232
L’232U est produit en re´acteur par diffe´rentes chaines de re´actions, dont la plus
importante passe par une re´action (n,2n) sur le 232Th suivit d’une capture sur le
231Pa. L’e´tude des diffe´rents me´canismes amenant a` la synthe`se de l’232U
dans les combustibles thorie´s et ceux du cycle actuel font l’objet de la
premie`re partie de cette the`se. Le chapitre 3 e´tudie sa synthe`se en REP
et le chapitre 4 la compare a` la production en re´acteur a` neutrons rapides
(RNR) et en re´acteur CANDU. L’232U est radioactif α avec une demi-vie de
68,9 ± 0.4 ans. Apre`s la de´croissance de son premier descendant, le 228Th de pe´riode
1.9116 ±0.0016 ans, la chaine de l’232U arrive rapidement au 208Pb en passant par
le 208T l qui e´met un γ de 2.6 MeV. La figure 1.4 montre la chaine de de´croissance
de l’232U ainsi que le spectre γ 2 au bout de 10 ans de de´croissance. L’activite´ du
228Th et, par conse´quent, de ses descendants (pe´riodes des descendants tre`s courtes)
atteint un maximum a` tm = ln(
λ228Th
λ232U
). 1
λ228Th−λ232U
= 10.2 ans (voir N.B E´volution
du 228Th). C’est donc a` 10.2 ans apre`s la fin de l’irradiation que de l’uranium conte-
nant l’isotope 232 est le plus dangereux vis a` vis de l’irradiation externe.
2. Spectre γ calcule´ par CHARS (cf. chapitre 5)
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Figure 1.4 – Gauche : Chemin de de´croissance de l’232U . Droite : Spectre γ pour
un noyau d’232U ayant de´crut pendant 10.2 ans.
La pre´sence de l’232U dans l’uranium valorisable issu d’une premie`re irradia-
tion peut s’ave´rer proble´matique, notamment pour les combustibles thorie´s qui en
produisent bien plus que les combustibles du cycle U/Pu. En effet la pre´sence de
cet isotope va impacter l’aval du cycle et en particulier la fabrication de nouveaux
combustibles a` partir de l’uranium synthe´tise´ en coeur. L’e´tude de l’impact, au
niveau radioprotection, sur l’aval du cycle de l’introduction du thorium
fait l’objet du chapitre 6. Cependant afin de se rendre compte de`s a` pre´sent
de la dangerosite´ de l’232U , un calcul simple est pre´sente´ : il consiste a` calculer le
de´bit de dose rec¸u a` 30 cm d’une sphe`re de 5kg d’233U me´tal contenant diverses
proportions d’ 232U . La figure 1.5 donne les de´bits de doses pour diverses teneurs en
232U , fonction du temps apre`s la se´paration chimique de l’uranium. Est e´galement
indique´ sur cette figure les limites de de´bit de dose fixe´es par les articles 5 et 6 de
l’arreˆte´ zonage du 15 mai 2006 [Arr06] et la dose le´tale 50 3, note´e DL50. La teneur
en 232U dans l’uranium issu de combustible thorie´ irradie´ en REP e´tant de l’ordre
d’un demi pour cent, il est clair que la manipulation de telles matie`res ne´cessite des
3. Dose causant la mort de 50% d’une population dans les 30 jours suivant l’irradiation
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pre´cautions particulie`res. Si cet aspect est clairement pe´nalisant pour le cycle du
thorium en revanche il peut eˆtre vu comme un avantage en terme de pre´vention de
la prolife´ration. En effet l’233U contamine´ a` l’232U pre´sente des risques pour la sante´
des travailleurs et des militaires mais e´galement pour l’e´lectronique embarque´e des
vecteurs de la bombe.
Figure 1.5 – Dose a` 30 cm de 5 kg d’233U contenant de l’232U .
Cet isotope est e´galement dimensionnant pour le cycle U/Pu au niveau de l’en-
richissement de l’uranium de retraitement puisque la pre´sence de ce noyau et de
l’234U ne´cessite une ligne spe´cialement conc¸ue pour l’uranium de retraitement avec
des blindages supple´mentaires.
Le calcul de dose pre´sente´ ici a e´te´ re´alise´ a` l’aide de MURE/MCNP,
ces deux codes sont pre´sente´s dans la section 1.4. De plus les outils per-
mettant de calculer les termes sources, c’est a` dire les spectres e´nerge´-
tiques des diffe´rents rayonnements provenant des matie`res radioactives du
cycle du combustible ont e´te´ de´veloppe´s au cours de cette the`se. Leurs
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fonctionnements et leurs validations font l’objet du chapitre 5 .
N.B E´volution du 228Th
L’e´quation diffe´rentielle couple´e de l’e´volution de la quantite´ de 228Th issue de la
de´sinte´gration de l’232U s’e´crit :
dN232U
dt
= −λ232UN232U
dN228Th
dt
= −λ228ThN228Th + λ232UN232U
La solution pour N228Th(t) s’e´crit :
N228Th(t) =
λ232U
λ228Th − λ232UN
0
232U
(
e−λ232U t − e−λ228Tht)
avec N0232U le nombre de noyaux d’
232U a` t=0. L’activite´ du 228Th comme de ses
descendant (en effet leurs pe´riodes sont tre`s faibles, cf. figure 1.4) est maximale
quand t ve´rifie
dλ228ThN228Th
dt
= 0 Ce temps note´ tm est :
tm = ln(
λ228Th
λ232U
).
1
λ228Th − λ232U
1.1.5 Autres aspects du cycle Th/U
L’effet protactinium Les voies amenant a` la synthe`se de l’233U et du 239Pu du
cycle Th/U et U/Pu passent par deux de´croissances β− successives. Si la premie`re
de´croissance est, pour les deux cycles, tre`s rapide (de l’ordre d’une vingtaine de
minutes), en revanche la deuxie`me est plus longue pour les deux cycles, et environ
dix fois plus longue pour le cycle Th/U que U/Pu. En effet la de´croissance du
239Np a une pe´riode de 2.3 jours contre 27 jours pour le 233Pa. La longe´vite´ de
ce noyau pre´curseur de l’233U entraine au moins deux limitations. Tout d’abord,
des proble`mes de re´activite´ en de´but d’irradiation, en effet du fait de ce retard a`
la re´ge´ne´ration, la re´activite´ chute brutalement avant de reprendre avec la mise a`
l’e´quilibre du 233Pa (au bout d’une centaine de jours). Puis, a` l’arreˆt du re´acteur,
la re´activite´ augmente pendant une centaine de jours du fait de la de´croissance du
233Pa, ceci pouvant e´ventuellement causer des proble`mes de suˆrete´s. Deuxie`mement,
e´tant donne´ sa pe´riode longue, la capture radiative sur le 233Pa rentre en compe´tition
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avec sa de´croissance. Ceci provoque la perte d’un noyau fissile et d’un neutron qui
aurait potentiellement pu servir a` la re´ge´ne´ration. Plus le flux est e´leve´, plus cet
effet est important. Le rapport
λ233Pa
(σ(n,abs)φ+λ233Pa)
estime la proportion de 233Pa qui
survit a` la capture radiative. Le tableau 1.1 compare ce chiffre pour du combustible
Th/U et U/Pu en REP au milieu de l’irradiation. Afin de limiter les pertes d’233U
par capture sur le 233Pa il faut diminuer le flux et donc la puissance du re´acteur.
Tableau 1.1 – Proportion de pre´curseurs du fissile qui survivent a` la capture
Noyau σ(n, abs) φ λ λ
(σ(n,abs)φ+λ)
barns n.s−1cm−2 s−1 %
233Pa 21.5 3.5 .1014 2.97 .10−7 97.5
237Np 19.0 3.1 .1014 3.41 .10−6 99.8
Proprie´te´s de l’oxyde [Ben05] La quasi-totalite´ des combustibles utilise´s dans
les re´acteurs de puissance sont des oxydes. Les caracte´ristiques thermiques du di-
oxyde de thorium (ThO2) semblent eˆtre avantageuses a` plusieurs e´gards. En effet, le
dioxyde de thorium est l’un des mate´riaux les plus re´fractaires (re´sistance a` la cha-
leur), son point de fusion est de 3640 K contre respectivement 3120 K et 2620 K pour
l’UO2 et le PuO2 . La conductivite´ thermique du ThO2 est a` 773 K 30 % supe´rieur a`
celle du UO2 et du PuO2. Le coefficient de dilatation thermique est le´ge`rement plus
faible que celui du UO2 et du PuO2. Ces caracte´ristiques autorisent des marges de
suˆrete´ plus confortables et/ou offre la possibilite´ d’e´tendre les limites ope´rationnelles
en vue d’obtenir des taux de combustion 4 plus e´leve´s et un rendement thermique
plus important (tempe´rature du caloporteur plus importante).
En plus de ces bonnes proprie´te´s thermiques le dioxyde de thorium est tre`s stable
chimiquement car il se trouve, sous forme ThO2, dans son degre´ d’oxydation maxi-
mal, contrairement a` l’uranium qui se trouve eˆtre plus stable sous forme U3O8
5.
Cependant, cette plus grande stabilite´ chimique rend le traitement du combustible
thorie´ use´ plus laborieuse par le proce´de´ THOREX que le traitement du combustible
use´e du cycle U/Pu avec le pre´ce´de´ PUREX.
Ressources naturelles Le thorium se trouve a` une teneur moyenne de 10 ppm
dans la croute terrestre[Ben05] soit environ 3 fois plus que celle de l’uranium. Ce-
4. Quantite´ d’e´nergie extraite d’une tonne de me´tal lourd
5. le stockage de l’uranium ne´cessite une e´tape d’oxydation supple´mentaire (UO2-> U3O8)
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pendant les connaissances des re´serves e´conomiquement exploitables sont limite´es et
incomple`tes. En effet, a` l’heure actuelle, l’utilisation du thorium se concentre dans
quelques applications de niches telles que la fabrication de tissu incombustible pour
les manchons a` incandescences, ou encore des catalyseurs. Le thorium issu du raffi-
nage des minerais de terres rares suffit amplement a` alimenter ce marche´, si bien que
la prospection des minerais de thorium n’est pas au meˆme niveau que celle des mi-
nerais d’uranium. Les plus grandes re´serves connues de thorium se situent dans des
de´poˆts alluvionnaires et dans les sables de plages sous forme de monazite, un mine´ral
de phosphate contenant des terres rares du thorium et de l’uranium. Bien que les
re´serves de thorium soient plus importantes que celles d’uranium cela ne constitue
pas un avantage majeur puisque pour les deux cycles les re´serves de noyaux fertiles
sont largement suffisantes pour assurer l’avenir du nucle´aire pour plusieurs sie`cles.
Les trois plus grandes re´serves de thorium se situeraient, au Bre´sil, en Turquie et
en Inde [Ben05]. L’extraction du thorium de la monazite est relativement plus facile
que l’extraction de l’uranium de son minerai [Ben05], de plus l’e´quivalent thorium
du Radon 222 (222Rn), le Radon 220 (220Rn), encore appele´ thoron, a` une pe´riode
beaucoup plus courte ( 55 secondes contre 3.8 jours), si bien qu’il a peu de chance
d’eˆtre inhale´.
Longe´vite´ des fissiles Les demi-vies de l’233U et du 239Pu sont comparables a`
l’e´chelle humaine (respectivement 1.6.105 ans et 24 000 ans). Cependant les captures
successives sur ces noyaux (plus probables pour le 239Pu) ame`nent a` la synthe`se
du fissile 235U (cycle Th/U) et du 241Pu (cycle U/Pu). Si la pe´riode de l’235U est
grande en revanche celle du 241Pu n’est que de 14.3 ans. De plus, la quantite´ de
241Pu est proche de 10% du vecteur plutonium a` l’issue de l’irradiation dans un
REP. Par conse´quent la quantite´ de noyaux fissiles dans le vecteur plutonium va
diminuer au cours d’une vie d’homme, le vecteur uranium du cycle Th/U conserve,
lui, sa qualite´ sur une pe´riode plus que raisonnable. Le de´ploiement a` grande e´chelle,
dans les prochaines de´cennies, de technologies re´ge´ne´ratrices base´es sur le cycle du
thorium est peu cre´dible. Ceci e´tant, l’utilisation du thorium dans des re´acteurs
actuels permettrait de convertir, par l’interme´diaire de combustible (Th, Pu)O2, le
plutonium pe´rissable en fissile de bonne qualite´ (l’ 233U). Ainsi un stock d’233U se
constitue en attendant la maturation des concepts re´ge´ne´rateurs base´s sur le cycle du
thorium. Dans ce cadre, ce travail de the`se e´tudie l’impact, au niveau radioprotection,
de l’introduction du thorium sur quelques points de l’aval du cycle franc¸ais. Les
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points cle´s du cycle du combustible franc¸ais sont pre´sente´s dans la section 1.2.
1.1.5.1 Expe´riences et concepts
Tre`s toˆt dans l’histoire de l’e´nergie nucle´aire les potentialite´s du thorium en tant
qu’e´le´ment fertile capable de re´ge´ne´rer l’isotope fissile, 233U , en re´acteur thermique
ont e´te´ reconnus. Plusieurs re´acteurs expe´rimentaux et autres prototypes ont e´te´
mis en service durant les anne´es 50 jusqu’au milieu des anne´es 70. Une liste de´taille´e
des principaux re´acteurs expe´rimentaux est disponible dans la re´fe´rence [Ben05]. Les
plus marquants e´tant :
le re´acteur surge´ne´rateur a` eau le´ge`re de Shippingport (USA) (LWBR :
Light Water Breeder Reactor)
Le re´acteur de Shippingport [Cla93] fut le premier re´acteur civile a` eau pressurise´e
(REP) connecte´ au re´seau (1957). Il amena notamment au de´veloppement des gaines
en alliages de zirconium. Ce re´acteur a connu plusieurs phases au cours de son his-
toire jusqu’a` un nouveau coeur ayant pour objectif de de´montrer la surge´ne´ration,
en re´acteur a` eau, de l’233U . Ce coeur e´tait compose´ de 12 modules hexagonaux
entoure´s par 15 modules re´flecteurs en ThO2, ces derniers permettant de ”re´cupe´rer”
les neutrons ”fuyards” pour convertir plus de 232Th en 233U . Chacun des douze mo-
dules hexagonaux e´tait constitue´ de deux re´gions. La re´gion centrale, compose´e d’un
assemblage combustible (Th,233 U)O2 a` hauteur de 5% massique d’
233U e´tait mobile.
Cette zone, ayant la plus grande teneur en fissile, est la re´gion ou` les neutrons sont
principalement produits : c’est l’assemblage nourricier (Seed assembly). Autour de
cette assemblage une couverture fertile, fixe, de dioxyde de thorium, e´tait dispose´e,
contenant environ 2% massique d’233U . Cette configuration complexe permettait de
controˆler la re´activite´ en de´plac¸ant la zone nourricie`re plus ou moins profonde´ment
dans la zone couverture. En effet, cette solution permet d’augmenter ou de diminuer
les fuites de neutrons vers les re´flecteurs selon l’usure du combustible. De plus, ce
controˆle de la re´activite´ e´vite l’utilisation d’absorbants neutroniques qui de´te´riorent
le nombre de neutrons disponibles pour la surge´ne´ration. La densite´ de puissance (et
donc le flux) e´tait assez faible (∼ 6 W/g contre ∼ 35W/g pour un REP actuelle)
limitant de ce fait les captures inde´sirables sur le 233Pa. Ainsi ce re´acteur de´montra
la possibilite´ d’un re´acteur a` eau surge´ne´rateur en cycle thorium. La quantite´ d’233U
cre´e´e fut, a` la fin de la de´monstration, le´ge`rement supe´rieure a` la quantite´ initiale.
Les re´acteurs a` sels fondus
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Les re´acteurs a` sels fondus sont souvent associe´s au cycle du thorium. En effet,
l’ORNL a conc¸u dans les anne´es 1960 un projet de re´acteur de puissance (le MSBR)
fonctionnant graˆce a` un me´lange de sel de fluorure de lithium, fluorure de thorium et
fluorure de be´ryllium [PK66]. Dans cette optique, les ame´ricains ont fait fonctionner
pendant quelques anne´es un re´acteur a` sel fondu de faible puissance. Ce de´monstra-
teur a fonctionne´ a` l’233U et du ZrF4 pour simuler le comportement physicochimique
du ThF4 faisait parti du sel. L’avantage du sel fondu re´side dans le caracte`re liquide
du combustible. En effet, nous avons vu que si la re´ge´ne´ration est en principe pos-
sible en spectre thermique graˆce au cycle thorium, elle l’est en pratique tre`s limite´e
duˆ a` l’empoisonnement des produits de fission qui apparaissent au fur et a` mesure de
l’e´volution. La solution est apporte´e par une extraction en ligne de ces produits de
fission comme dans le cas du re´acteur CANDU ce qui impose des burn-ups faibles.
Dans le cas d’un combustible liquide, on peut traiter le combustible pendant le fonc-
tionnement en imaginant une unite´ de retraitement en ligne. Dans le cas du MSBR,
les ame´ricains avaient envisage´s un retraitement complet du sel combustible en 10
jours ce qui impliquait des de´bits conside´rables. Dans les anne´es 2000, le CNRS a
re´investi le sujet et a re´-e´value´ les performances du MSBR pour essayer d’en lever les
points de blocage. Suite a` une se´rie d’optimisation, le concept a grandement e´volue´
vers un re´acteur fonctionnant en spectre rapide, ayant une forte densite´ de puissance
et un retraitement tre`s simplifie´. Le sel est un me´lange de fluorure de lithium, de
fluorure de thorium et de fluorure d’uranium. Le concept nomme´ aujourd’hui MSFR
(Molten Salt Fast Reactor) est un des syste`mes reconnu par le forum international
GEN IV ([Dol10]).
1.2 Le Cycle du combustible
Une partie de ce travail de the`se a pour objet la radioprotection de quelques points
du cycle du combustible en cas d’utilisation de combustibles thorie´s dans les REP
franc¸ais. Cette section re´sume les principales e´tapes du cycle du combustible tel qu’il
est actuellement de´fini en France.
Un cycle du combustible est l’ensemble des ope´rations industrielles ne´cessaire a` sa
gestion. Pour les combustibles chimiques tel que le pe´trole ces ope´rations consistent
en l’extraction de la matie`re brut, sa transformation (raffinage), sa distribution et
enfin sa consommation pour le transport, la production de chaleur ou encore la ge´-
ne´ration d’e´lectricite´. Le cycle du combustible nucle´aire diffe`re essentiellement du
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chimique par la gestion des matie`res issues de la ”combustion”. En effet, les produits
des re´actions chimiques sont simplement rejete´s dans l’environnement et leur poten-
tiel e´nerge´tique est quasi-nul. En revanche le combustible nucle´aire irradie´, matie`re
durablement chaude et radioactive ne´cessite d’eˆtre confine´ pendant tre`s longtemps.
De plus cette matie`re contient encore un potentiel e´nerge´tique tre`s important. Ainsi,
deux politiques de gestion de cette matie`re peuvent eˆtre applique´s, soit l’uranium et
le plutonium pre´sents dans le combustible irradie´ sont conside´re´s, au meˆme titre que
les produits de fissions et les actinides mineurs, comme des de´chets, ou bien ils sont
conside´re´s comme matie`res valorisables et sont se´pare´s des de´chets ultimes pour une
utilisation future. La premie`re option est appele´e cycle ouvert, la deuxie`me, cycle
ferme´. Du fait de l’excellente re´ge´ne´ration du noyau fissile en cycle Th/U en spectre
thermique, l’option cycle ferme´ est incontournable pour le cycle Th/U.
1.2.1 Amont du cycle
1.2.1.1 Extraction et conversion
L’amont du cycle commence par l’extraction de la matie`re premie`re des mines
(minerai d’uranium, souvent de la pechblende ). Ce minerai est en ge´ne´ral concentre´
sur place, la teneur en dioxyde d’uranium de ces uranates est alors d’environ 75 %, ce
concentre´ de couleur jaune est commune´ment appele´ Yellow cake. Arrive´e en France,
cette matie`re est purifie´ dans l’usine de COMURHEX. Le proce´de´ est le suivant :
le concentre´ d’uranium est dissout dans l’acide nitrique. L’uranium maintenant sous
forme de nitrate est extrait par un solvant organique : le ce´le`bre TBP c’est a` dire
phosphate de tributyle, solvant e´galement utilise´ lors du traitement du combustible
use´. L’uranium maintenant purifie´ est re´extrait sous forme de nitrate d’uranyle puis
de´nitrifie´, il se retrouve ainsi sous forme UO2. A partir d’ici, selon la filie`re du re´-
acteur 6, le dioxyde d’uranium peut subir un nouveau traitement chimique en vue
de l’e´tape d’enrichissement isotopique. Cette e´tape, dite de fluoration, consiste a`
rendre l’uranium gazeux en vue de l’enrichir en 235U . Le dioxyde d’uranium est tout
d’abord converti en te´trafluorure d’uranium (UF4 solide) a` l’usine de Malve´si puis
en hexaflorure d’uranium (UF6 gazeux a` 56 C˚ et a` la pression atmosphe´rique) sur
le site de Pierrelatte.
6. La technologie Canadienne CANDU ne ne´cessite pas d’enrichissement (cf. 2.1.3.1) tout comme
les anciens UNGG Franc¸ais
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1.2.1.2 Enrichissement
C’est e´galement a` Pierrelatte que l’enrichissement a lieu. Les deux technologies
actuellement mises en place a` l’e´chelle industrielle utilisent toutes deux la diffe´rence
de masse infime qui existe entre l’235U et l’238U . Dans le proce´de´ de diffusion gazeuse,
on exerce une diffe´rence de pression entre une paroi constitue´e de petits pores d’un
centie`me de micron, les mole´cules d’235UF6 ayant une vitesse le´ge´rement plus grande
du faite de leurs masses plus faibles ont plus de chance de passer la barrie`re (elles
frappent plus souvent la paroi). Cette technologie, utilise´e jusqu’a` peu en France, ne´-
cessitait un travail de compression du gaz conside´rable, par exemple, l’usine George
Besse appelait une puissance e´lectrique de 3 GW soit la production e´lectrique des
trois re´acteurs EDF voisins. La technologie d’ultracentrifugation, moins gourmande
en e´nergie, comme son nom l’indique, se base sur la force centrifuge, en faisant tour-
ner a` une vitesse ahurissante un bol cylindrique au centre duquel est admis l’UF6.
L’238UF6 migre pre´fe´rentiellement sur les bords alors que l’
235UF6 se retrouve plus
proche du centre.
1.2.1.3 Fabrication de la ce´ramique combustible
L’UF6 enrichi est transporte´ a` l’usine de fabrication du combustible de Romans
puis converti sur place en poudre d’UO2. Cette poudre est compacte´e sous forme
cylindrique (pastille) puis chauffe´e dans un four a` haute tempe´rature (1700˚ C) et,
finalement, les pastilles sont empile´es dans des tubes de 4 m de long en alliage de
zirconium qui constituent la gaine du combustible. Ces aiguilles combustibles sont
par la suite re´unies en lots de 264 ce qui constitue un assemblage combustible.
1.2.2 Aval du cycle
1.2.2.1 Piscine de de´sactivation
Une fois le combustible e´puise´ (car empoisonne´ par les produits de fission ou
atteignant sa limite de tenu a` l’irradiation), il est de´charge´ dans la piscine, dite de
de´sactivation. Cette piscine est employe´e dans toutes les technologies de re´acteurs. Le
roˆle de cette piscine, pouvant atteindre pre`s de 13m de fond, est d’extraire la chaleur
re´siduelle du combustible pendant les premiers mois suivant le de´chargement. L’eau
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fait e´galement office d’e´cran de protection radiologique. La chaleur, provenant essen-
tiellement de la radioactivite´ des produits de fissions, de´croˆıt de fac¸on exponentielle :
elle repre´sente 7% de la puissance nominale juste apre`s l’arreˆt du re´acteur puis envi-
ron 1 % au bout de deux heures et demi et enfin environ 0.5 pour mille au bout d’un
an ; ces chiffres de´pendent du temps d’irradiation [Lig97]. Le refroidissement de la
piscine est assure´ par des e´changeurs de chaleurs, la de´faillance de ces syste`mes peut
entrainer l’e´vaporation de l’eau puis la fusion du combustible (e.g Fukushima). Les
paniers, dans lesquels les assemblages sont range´s, sont constitue´s d’aluminium bore´
et l’eau contient de l’acide borique, afin d’e´viter un e´ventuel accident de criticite´.
1.2.2.2 Transport de la piscine vers l’usine de retraitement
Une fois que le combustible passe sous les seuils de chaleurs et d’activite´s impose´s
par leurs transports, ils sont conditionne´s par douze dans des chaˆteaux de transport.
Ces derniers sont constitue´s d’une e´norme virole en acier (cylindre) dans lequel un
re´seau de paniers est preˆt a` accueillir le combustible use´. Sur cette virole sont soude´s
des ailettes en cuivre entres lesquelles est coule´e une re´sine servant de protection
neutronique. La virole d’une e´paisseur conse´quente fait office de protection gamma.
Cet ensemble chaˆteau - combustible use´, qui constitue un colis, est amene´ par route
et par rail jusqu’au centre de retraitement du combustible use´ de La Hague. La
comparaison des doses a` la surface d’un chateau de transport entre du
combustible du cycle U/Pu et du cycle Th/U sera pre´sente´ dans le cha-
pitre 6
1.2.2.3 Usine de retraitement
Arrive´ a` La Hague le combustible est de´charge´ dans une piscine semblable a` celle
du re´acteur a` ceci pre`s que sa taille est sensiblement plus grande. L’e´paisseur de la
colonne d’eau est d’environ 8 me`tres. Le combustible peut eˆtre retraite´ de`s qu’une
pe´riode de refroidissement total (piscine de de´sactivation + piscine de La Hague) de
4 ans a e´te´ observe´e.
Place´ sur la pointe du Cotentin, l’usine de La Hague impressionne par sa taille et par
les traitements de chocs que subissent les 1700 tonnes de combustibles use´s traite´s
chaque anne´e. Ici, on cisaille, on dissout, on extrait, on conditionne de la matie`re
hautement radioactive. Les produits finaux sont le dioxyde de plutonium, le nitrate
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d’uranyle et les de´chets ultimes (produits de fission et actinides mineurs) sous formes
de verres. Les proce´de´s chimiques mis en jeu sont complexes (proce´de´ PUREX) et
sont de´crits en de´tails dans la re´fe´rence [Pat02]. La faisabilite´ du retraitement des
combustibles thorie´s par le proce´de´ THOREX a e´te´ de´montre´ aux E´tats-unis il y
a plus de 50 ans [Gre07]. Cependant le thorium, plus difficile a` dissoudre, ne´cessite
l’ajout, dans la solution d’acide nitrique, de fluor dont l’effet corrosif sur les e´le´ments
de structure du proce´de´, requiert l’ajout d’aluminium qui, passant dans le flux des
produits de fission, augmentent la quantite´ de de´chets d’environ 50 %. De plus, le
combustible (Th, Pu)O2 pouvant eˆtre choisi pour amorcer le cycle Th/U , le proce´de´
THOREX devra eˆtre utilise´ de concert avec le proce´de´ PUREX pour traiter ces 4
flux de matie`res : thorium, uranium, plutonium et produits de fissions + actinides
mineurs. Aucune expe´rience industrielle n’existe pour ce double proce´de´ [Ben05].
Des pre´cautions supple´mentaires de radioprotection devront eˆtre appli-
que´s sur le conditionnement de l’uranium contamine´ a` l’232U de meˆme que
pour le thorium contamine´ par son descendant (228Th) (cf. chapitre 6).
1.2.2.4 Devenir des matie`res
Les matie`res valorisables issues du retraitement (Pu,U) sont transporte´es dans
diffe´rentes usines en vue d’une nouvelle irradiation ou d’un stockage, les verres de
de´chets sont stocke´s a` La Hague et attendent leurs stockage de´finitif. Le nitrate
d’uranyle, liquide, est transporte´ en citerne jusqu’a` l’usine de conversion du Tri-
castin ou` il est converti en U308. Les deux tiers sont stocke´s sur place et conside´re´s
comme re´serves strate´giques, le tiers restant, qui contient encore 1% d’235U , peut eˆtre
re´-enrichi mais seulement dans les usines a` ultra-centrifugation. De part la concep-
tion modulaire de ces usines, une ligne d’enrichissement, recevant spe´cialement cet
uranium plus radioactif, peut eˆtre mise en service. Jusqu’a` maintenant, seules deux
usines au monde en sont capables : URENCO au Pays-Bas et TENEX en Russie.
La nouvelle usine franc¸aise, Georges-Besse II, en sera capable aux alentours de 2020.
Cet uranium de retraitement enrichi fait fonctionner deux re´acteurs franc¸ais (CNPE
de CRUAS). Le dioxyde de plutonium sous forme de poudre est conditionne´ dans
un emballage du genre poupe´e russe, la ”poupe´e” la plus externe, est constitue´e d’un
blindage neutronique. Ce colis est re´ceptionne´ sur le site de fabrication du combus-
tible MOX : MELOX a` Marcoule.
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1.2.2.5 Fabrication du MOx
Dans cette usine, les poudres d’UO2 appauvri (provenant de l’e´tape d’enrichis-
sement) et de PuO2 sont me´lange´s en vue d’obtenir le combustible MOx. Le pro-
ce´de´ mis en oeuvre est le prode´de´ MIMAS (Micronized MASter blend). Un premier
broyage de ces deux poudres est re´alise´ jusqu’a` l’obtention d’un me´lange homoge`ne,
la teneur massique en PuO2 est alors de 30 %. Un second broyage ou` de l’UO2 est
ajoute´ afin d’amener ce dernier a` la teneur souhaite´e en plutonium (de 3 % a` 10 %)
est effectue´. Ces deux e´tapes sont ne´cessaires pour obtenir un me´lange homoge`ne
afin que les futures fissions soient uniforme´ment repartis. Les pastilles sont mis en
forme par pressage puis fritte´s a` 2000 K (assure la cohe´sion des pastilles sans les
porter a` fusion), elles sont finalement rectifie´es (diminution du rayon des pastilles),
controˆle´es, puis empile´es dans les gaines en alliage de zirconium. La pre´sence du
plutonium complexifie la fabrication des pastilles comparativement a` la fabrication
des pastilles UO2. Le proce´de´ est automatise´, l’homme n’intervenant que pour la
maintenance. Dans le chapitre 6 l’hypothe`se est faite que la fabrication des
combustibles (Th, U)O2 utilisera le meˆme proce´de´, le thorium prenant la
place de l’uranium et l’uranium celle du plutonium. Le chapitre 6 es-
time l’impact d’un tel changement sur la radioprotection de l’atelier de
me´lange primaire e´tant donne´ la pre´sence de l’232U .
La forte e´mission neutronique du combustible MOX, ne´cessite un emballage spe´-
cial (le MX6) pour son transport jusqu’au re´acteur. L’utilisation de chaˆteaux de
transport de combustibles use´s (e.g le TN12) peut e´galement faire l’affaire.
Une fois ce combustible irradie´, de´charge´, refroidi, transporte´ et stocke´ dans les
piscines de La Hague le cycle s’arreˆte. Certes il reste toujours de la matie`re valori-
sable dans ce combustible use´, cependant les vecteurs isotopiques de l’uranium et
du plutonium sont trop de´grade´s pour eˆtre utilise´s de fac¸on rentable. Les combus-
tibles MOX use´s sont donc stocke´s en attendant l’ave`nement de la filie`re a` neutrons
rapides moins sensibles a` la qualite´ du vecteur plutonium.
Cette the`se vise, en partie, a` e´tudier l’impact de l’introduction du tho-
rium au niveau radioprotection dans un cycle du combustible semblable
au cycle franc¸ais. Cycle dans lequel le combustible (Th, Pu)O2 prend la
place du combustible UO2 et le combustible (Th, U)02 celle du combus-
tible MOX ((U, Pu)O2). Ainsi le chapitre 6 compare les doses perc¸ues
par les travailleurs dans divers points du cycle dont notamment les plus
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sensibles, a` savoir certains transports des matie`res, et la fabrication du
combustible. La comparaison e´tant faite entre le cycle actuel et ce cycle
thorium hypothe´tique.
Pour plus de de´tails sur le cycle du combustible Franc¸ais le lecteur peut se re´fe´rer
aux re´fe´rences [Pat02] et [Bro02].
1.3 Codes de calcul
1.4 Outils de l’e´tude : codes MURE et MCNP
En vue de remplir les objectifs de cette the`se il est ne´cessaire de disposer d’un
certain nombre d’outils dont cette section a pour but de pre´senter.
Le code MCNP (Monte-Carlo N Particle) de´veloppe´ au laboratoire ame´ricain de
Los Alamos, est un code de transport de particules (neutrons, e´lectrons, photons)
utilisant la me´thode de Monte-Carlo. Ce code fait re´fe´rence dans bon nombre d’ap-
plications : neutronique, radioprotection, imagerie me´dicale etc... C’est pourquoi,
dans cette e´tude, il est utilise´ aussi bien pour l’e´tude de la production d’232U en
re´acteur que pour l’aspect radioprotection dans l’aval du cycle. L’interfacage avec le
code MURE est indispensable dans le premier cas, facilitateur de vie dans le second.
Il existe beaucoup de documentations concernant MCNP. Ainsi il ne sera pre´sente´
que brie`vement.
1.4.1 MCNP
Le principe de la me´thode de Monte-Carlo consiste, dans une ge´ome´trie de´finit
par l’utilisateur a` suivre l’histoire de chaque particule de son lieu de ”naissance”
(source, fission, effet photoe´lectrique ...) jusqu’a` sa ”mort” (capture, absorption, ef-
fet photoe´lectrique...). Concre`tement l’utilisateur de´finie une ge´ome´trie et des mate´-
riaux, chaque mate´riau devra occuper une forme ge´ome´trique donne´e appele´e cellule.
Il faut e´galement de´finir la source de particules (types de particules :neutrons et/ou
e´lectrons et/ou photon, e´nergie, distribution, nombre). Une fois les cellules et la
source de´finies, MCNP cherche dans les bases de donne´es les sections efficaces d’in-
teractions de la ou des particules avec les diffe´rents atomes des cellules. Pour chaque
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cellule, MCNP calcule une section efficace macroscopique totale d’interaction
Σtot(E) =
∑
∀i
ρi(
∑
∀r
σri (E))
avec ρi le nombre de noyaux i par unite´ de volume et σ
r
i section efficace microscopique
d’interaction de la particule par la re´action r sur le noyau i. Σtot(E) repre´sente la
probabilite´ par unite´ de longueur que la particule suivie interagisse dans le mate´riau,
l’inverse de cette quantite´ est, λ(E), le libre parcours moyen. La probabilite´ de
parcourir un chemin de longueur l sans interagir, puis d’interagir en l est donne´e par
p(l) =
1
λ
e
−l
λ
La fonction de re´partition associe´e est l(E) = −λ(E)ln(1− p) avec p variable ale´a-
toire uniforme´ment re´partie sur [0,1]. Ainsi la distance a` laquelle la particule interagit
est choisie ale´atoirement suivant cette loi de probabilite´. Une fois le site de l’inter-
action de´fini on va de´terminer le noyau et le type de re´action qui a lieu sur le site,
de manie`re similaire au choix du site d’interaction. Suivant la re´action, la particule
peut eˆtre ”‘de´truite”’ (absorption neutronique, effet photoe´lectrique, fuite hors de la
ge´ome´trie...) diffuse´e (effet Compton, diffusions e´lastiques et ine´lastiques...) et peut
cre´er de nouvelles particules (fissions, re´action (n,2n) (n,3n), effet photoe´lectrique...).
Les caracte´ristiques (e´nergie et direction) des particules faisant suite aux re´actions
sont tire´es au hasard selon des distributions de probabilite´s impose´s par la nature
des re´actions en questions. La simulation s’arreˆte lorsque toutes les particules sont
”‘de´truites”’ ou perdues par fuites hors de la ge´ome´trie. Ce calcul de transport e´tant
probabiliste il est ne´cessaire de simuler un nombre important de particules pour avoir
foi dans les re´sultats. L’erreur statistique relative est proportionnelle a` l’inverse de
la racine carre´ du nombre de particules simule´es.
Le transport des particules charge´es (e´lectrons) est ge´re´ diffe´remment car un
nombre important d’interactions distantes ont lieu. Le traitement par interaction
ponctuelle est hors de porte´e pour les particules charge´es car trop dispendieux en
temps de calcul. La fac¸on dont MCNP effectue leur transport est indique´e dans le
chapitre 5.
1.4.1.1 Calcul du flux dans une cellule
Une des grandeurs indispensables au calcul des taux de re´action, et donc a` l’e´vo-
lution du combustible sous irradiation (voir section sur MURE), est le flux neutro-
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nique dans la (les) cellule(s) e´voluante(s). Le flux (densite´ volumique de neutrons
ayant meˆme vitesse, multiplie´e par cette vitesse), a` une certaine e´nergie, est e´value´
par l’estimateur de longueur de trace (Track length estimator). Dans une cellule, un
neutron d’e´nergie E parcours une distance li(E) sans interagir (cette distance de´pend
du tirage ale´atoire pre´ce´demment explique´), la somme des longueurs des parcours
i de tous les neutrons d’e´nergie E divise´e par le volume de la cellule V est le flux
moyen de neutron d’e´nergie E pre´sent dans la cellule : φ(E). On a 1.1 :
φ(E) =
∑
i li(E)
V
(1.1)
1.4.1.2 Calcul du facteur de multiplication
MCNP peut eˆtre utilise´ pour calculer le facteur de multiplication effectif d’un
syste`me donne´ (keff ). Ce dernier est le rapport du nombre de neutrons entre deux
ge´ne´rations successives, la fission e´tant ce qui se´pare les ge´ne´rations. Le calcul du keff
ne´cessite de connaitre au mieux la distribution des sites de fissions dans la ge´ome´trie
simule´e. Ainsi le calcul, re´alise´ par cycle, est d’abord effectue´ a` blanc. Ces cycles sont
appele´s cycles inactifs, c’est a` dire que les valeurs de keff ainsi que tous les tallys
ne sont pas enregistre´s. A` chaque cycle une bouffe´e de neutrons est transporte´e, et
chaque point de l’espace ou` une fission a lieu est sauvegarde´ et fait office de source
de neutrons pour le cycle suivant. Une fois que les neutrons ont balaye´s l’ensemble
de la ge´ome´trie la source est converge´e et les cycles peuvent devenir actifs. Le keff
est, a` ce moment, calcule´ a` l’aide de trois estimateurs diffe´rents, la documentation de
MCNP les expliquant en de´tails le lecteur inte´resse´ peut s’y re´fe´rer [Man]. Plusieurs
cycles actifs sont ne´cessaires pour atteindre une statistique suffisante. Le nombre de
cycles actifs et inactifs et de particules par cycle sont de´termine´s par l’utilisateur.
1.4.2 MURE
Le code MCNP effectue le transport statique des particules (e´lectrons,photons,neutrons),
c’est a` dire que les mate´riaux dont il simule l’irradiation n’e´voluent pas, par exemple
la consommation des e´le´ments fissiles, l’apparition des produits de fissions ne sont pas
traite´es. C’est pourquoi le code d’e´volution MURE (Mcnp Utility for Reactor Evolu-
tion) a e´te´ de´veloppe´ par les chercheurs de l’IPN d’Orsay et du LPSC de Grenoble.
Il s’agit d’une interface avec le code MCNP en langage C++ facilitant la de´finition
de la ge´ome´trie du proble`me et permettant de traiter l’e´volution de la matie`re sous
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irradiation neutronique. Il est couple´ depuis 2009 au code de thermo-hydraulique
COBRA [Cap09]. De plus le de´veloppement d’un nouveau module facili-
tant la de´finition des termes sources pour des calculs de radioprotection
et permettant leurs calculs (spectres γ, neutron, α, β−) fait parti inte´-
grante de ce travail de the`se (cf. chapitre 5).
1.4.2.1 L’e´volution dans MURE
Simuler l’e´volution dans le temps de la matie`re nucle´aire sous irradiation ne´cessite
la re´solution des e´quations de Bateman pour chaque noyau du syste`me en e´volution.
Les e´quations de Bateman sont des e´quations diffe´rentielles du premier ordre. La
variation du nombre de noyaux d’un isotope i dans le syste`me est e´gale a` la somme
des taux de productions de cet isotope par de´croissance et par re´action nucle´aire
oˆte´e du taux de destruction par de´croissance et re´action nucle´aire. Soit Ni le nombre
de noyaux de l’isotope i a` une date t. On peut e´crire 1.2 :
∂Ni
∂t
=
∑
j
λj→ij Nj +
∑
j′
Nj′〈σj′→ij′ 〉〈φ〉︸ ︷︷ ︸
Production
−λiNi −Ni
∑
∀r
〈σri 〉〈φ〉︸ ︷︷ ︸
Destruction
(1.2)
Ou` les rapports de branchements 7 Rj→i et Rj′→i respectivement pour les de´crois-
sances et les re´actions sont ”cache´s” dans la notation j → i. Ce rapport de branche-
ment vaut 1 a` deux exceptions pre`s. Pour les fissions, ce rapport de branchement est
e´gal au rendement de fission. Pour les re´actions amenant le noyau fils dans un e´tat
isome´rique (e.g 242Amm) un rapport de branchement isome´rique moyen est calcule´
(cf. section 2.2.1 du chapitre 2.).
Le syste`me d’e´quations diffe´rentielles couple´es peut s’e´crire sous forme matricielle
comme une matrice carre´e A de dimension nombre de noyaux, n. Les e´quations de
Bateman 1.2 deviennent 1.3 :
d
−−→
N(t)
dt
= A(t).
−−→
N(t) (1.3)
Les sections efficaces 〈σ〉 et le flux 〈φ〉 sont calcule´s de la fac¸on suivante :
MCNP a la charge de calculer le flux, plus exactement il est demande´ a` MCNP
la forme du spectre neutronique, ψ(E), dans les diffe´rentes cellules e´voluantes. La
7. proportion de la de´croissance de l’atome j qui l’ame`ne sur i dans toutes les de´croissances
possible de l’atome j
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de´finition e´nerge´tique de ce spectre est telle que le phe´nome`ne d’autoprotection 8
est correctement pris en compte (de´coupage tre`s fin dans la zone des re´sonances).
A` partir de ψ(E) et des sections efficaces σ(E) des bases de donne´es, les sections
efficaces moyennes sur le spectre neutronique sont calcule´es de la sorte (les sommes
portant sur les groupes d’e´nergies g) :
〈σ〉 =
∑
g ψ(E).σ(E)∑
g ψ(E)
(1.4)
Cette me´thode multigroupes permet de gagner en temps de calcul compare´ a` la me´-
thode qui consiste a` laisser MCNP calculer lui meˆme les taux de re´action (normalise´
a` un neutron source). Cette dernie`re me´thode ne re´alise aucun de´coupage e´nerge´-
tique, les re´sultats sont donc plus pre´cis [Bri10]. MCNP donne la valeur du flux pour
un neutron source. Cependant l’intensite´ du flux dans la cellule 〈φ〉 peut se de´duire
de la puissance thermique du syste`me de´fini dans MURE. En effet la puissance P
est relie´e aux taux de fissions, eux meˆmes lie´s a` l’intensite´ du flux par la relation (ou`
la somme porte sur les noyaux fissiles) :
P =
∑
f
Nf〈σf〉f〈φ〉 (1.5)
Avec Nf le nombre de noyaux fissiles f par cm
−3 et f l’e´nergie libe´re´e par une
fission du noyau f .
Les sections efficaces 〈σ〉 et le flux 〈φ〉 de´pendent de la ge´ome´trie et de la com-
position des diffe´rentes cellules (ie du vecteur N). Par conse´quent plusieurs calculs
(pas) MCNP sont ne´cessaires afin de prendre en compte l’e´volution de ces grandeurs
aux cours de l’irradiation. L’inte´gration par Runge Kutta 4 des e´quations de Bate-
man entre deux pas MCNP est re´alise´e avec 〈σ〉 et 〈φ〉 constants. Le fichier d’entre´e
MCNP est mis a` jour a` chaque pas avec la composition issue de la re´solution des
e´quations de Bateman. Le calcul s’arreˆte au pas MCNP de´fini par l’utilisateur. Le
principe ite´ratif du calcul d’e´volution dans MURE est re´sume´ dans le sche´ma ci
dessous :
Le lecteur inte´resse´ par ce code de calcul peut se re´fe´rer a` la bibliographie (cf.
[OAO+05], [FOS+05], [MS06] et [Cap09]) pour de plus amples informations. Le lec-
teur encore d’avantage inte´resse´ par cette boˆıte a` outils qu’est MURE peut se pro-
curer les sources du programme et la documentation sur le site de la NEA (Agence
pour l’E´nergie Nucle´aire) [web09].
8. Diminution du flux aux e´nergies des re´sonances des sections efficaces
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Figure 1.6 – Principe ite´ratif du calcul d’e´volution MURE
Conclusion
Le cycle Th/U pre´sente de nombreux avantages (cf. section 1.1), dont le principal
est une bonne re´ge´ne´ration du noyau fissile en spectre thermique. Cependant, il
pre´sente quelques limitations, dont l’e´tude de l’une d’entre elles (l’232U) fait l’objet de
ce document (cf. section 1.1.4). Cette the`se se structure en deux parties. La premie`re
partie vise a` de´terminer les parame`tres influenc¸ant la synthe`se de l’232U en re´acteur.
Dans un premier temps, cette premie`re partie se focalise sur la synthe`se en re´acteur
a` eau pressurise´e pour diffe´rents combustibles du cycle actuel (U/Pu) et du cycle
Th/U. Dans un second temps l’impact de la technologie de re´acteur sur la synthe`se
de l’232U en combustibles thorie´s est e´tudie´ par l’interme´diaire de comparaisons avec
les technologies CANDU et RNR Sodium. Enfin, la deuxie`me partie de ce manuscrit
a pour objet d’e´tudier les conse´quences de l’introduction du thorium sur le cycle du
combustible au niveau de la radioprotection. Pour se faire, la connaissance des termes
sources (spectres γ, neutron,α, β−) est indispensable. Ainsi le premier chapitre de
cette seconde partie expose la fac¸on dont ils sont calcule´s, leurs exactitudes e´tant
de´montre´es par l’interme´diaire de diffe´rents benchmarks. Enfin le dernier chapitre
pre´sente diffe´rents calculs permettant de comparer, entre les matie`res du cycle thorie´s
et du cycle actuel, les de´bits de doses dans plusieurs points du cycle du combustible
tels que la fabrication de la ce´ramique nucle´aire et le transport des combustibles
use´s.
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Ce qu’il faut retenir
– Le cycle Th/U :
– Avantages :
– Bonne re´ge´ne´ration du fissile en re´acteur thermique
– Production moindre d’actinides mineurs
– Possibilite´ d’incine´rer le plutonium
– Flexibilite´ dans la gestion du cycle : pas de perte de fissile contrairement au
Plutonium (disparition du 241Pu)
– Pre´sence d’232U a` l’issue de l’irradiation : argument anti-prolife´ration
– Limites :
– Pre´sence d’232U a` l’issue de l’irradiation : contraintes de radiopro-
tection sur l’aval du cycle
– Le vecteur thorium est de´pourvu de fissile → ne´cessite´ de disposer de stock
de plutonium ou d’uranium enrichi
– Complication au retraitement (a` cause de la stabilite´ chimique du dioxyde
de thorium)
– Longue dure´e de vie du 233Pa : Captures parasites sur le fissile en devenir
(diminution de la puissance pour diminuer l’effet) et retard a` la re´ge´ne´ration.
– Production de 231Pa : Radiotoxicite´ a` longs termes
– Objectifs de la the`se :
– De´terminer les parame`tres influenc¸ant la synthe`se d’232U en re´acteur a` eau
pressurise´e, pour les combustibles du cycle actuel et du cycle du thorium
– Estimer l’impact de la technologie de re´acteur sur la production d’232U en
combustible thorie´ par l’interme´diaire de comparaisons avec les technologies
CANDU, REP et RNR-Na.
– De´veloppement et validation d’un code permettant le calcul des spectres γ, β−,
α, et neutron de la matie`re radioactive du cycle du combustible et facilitant
la de´finition des termes sources pour les calculs de radioprotection.
– Ces outils sont applique´s a` des calculs de de´bits de dose : a` la fabrication du
combustible thorie´s et au transport de combustibles use´s thorie´s comparative-
ment aux combustibles actuels .
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Premie`re partie
Synthe`se de l’Uranium 232 dans
les syste`mes nucle´aires
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Chapitre 2
Introduction
2.1 Me´thodologie ge´ne´rale et cadre de l’e´tude
Cette premie`re partie vise, par l’interme´diaire de calculs MURE et de diffe´rents
outils spe´cialement de´veloppe´s (cf. 2.3 et 2.4), a` quantifier la production d’232U pour
diffe´rents combustibles dans diffe´rents syste`mes nucle´aires. Dans un premier temps,
quelques points de la me´thodologie ainsi que les diffe´rentes ge´ome´tries de re´acteurs
sont de´finis. Les diffe´rentes voies amenant a` la synthe`se de l’232U sont pre´sente´es
selon le type de combustible soumis a` l’irradiation. Le second chapitre s’inte´resse
a` la synthe`se d’232U en re´acteur a` eau pressurise´e charge´ en combustible utilise´ ac-
tuellement en France, a` savoir : du dioxyde d’uranium enrichi(UO2), du dioxyde
d’uranium de retraitement enrichi (URTe) et des oxydes mixtes d’uranium appau-
vri et de plutonium (MOX). Le combustible UO2 fait office de cas de re´fe´rence, qui
servira de point de comparaison pour l’introduction du thorium dans le cycle actuel.
Les combustibles thorie´s e´tudie´s sont : un me´lange d’oxyde de thorium et d’oxyde
d’233U pur ((Th, U)O2), et enfin un me´lange d’oxyde de plutonium et de thorium
((Th, Pu)O2). L’objectif e´tant, pour chaque combustible, d’identifier les diffe´rentes
voies de production de cette isotope inde´sirable, et les parame`tres influenc¸ant sa
synthe`se. Dans un troisie`me chapitre, l’impact, sur la production d’232U , de la tech-
nologie de re´acteur employe´e est traite´. Il s’agit de comparer la synthe`se d’232U en
REP avec deux syste`mes inte´ressants vis a` vis de la surge´ne´ration. Il s’agit donc du
CANDU (CANadian Deuterium Uranium), du REP (Re´acteur a` eau pressurise´e) et
du RNR-Na (Re´acteur a` neutrons rapides refroidis au sodium) charge´s en (Th, U)O2
ou (Th, Pu)O2
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2.1.1 Calcul de la teneur initiale en noyaux fissiles
Dans un souci de simplification, de limitation du temps de calcul, de convergence
des sources neutrons, et pour des raisons de difficulte´s d’acce`s a` certaines donne´es
du coeur, les e´volutions re´alise´es avec MURE sont faites pour une seule cellule e´le´-
mentaire (un assemblage) a` laquelle on applique des conditions de re´flexions sur les
surfaces externes. Ceci ne´cessite de connaˆıtre les fuites neutroniques afin de re´aliser
une correspondance entre le facteur de multiplication infini d’un assemblage (k∞)
et le facteur de multiplication effectif du syste`me (keff ). Cette e´quivalence coeur/-
cellule permet de connaitre le taux de combustion maximum atteignable pour une
concentration donne´e de noyaux fissiles et ce tout en prenant en compte le rechar-
gement fractionne´ du re´acteur (par quart, par tiers ...). Le combustible frais vient
compenser la sous-criticite´ du combustible plus vieux.
Dans ces calculs d’e´volutions assemblages, les fuites ainsi que les barres de controˆles
et les captures sur les e´le´ments de structures ne sont pas simule´es. On peut e´crire :
kcoeur∞ = keff + fuites+ capture barres et structures
Le calcul assemblage permet d’estimer le kcoeur∞ a` partir du k∞ d’un assemblage. En
effet dans un coeur, du fait de la gestion par batch, les assemblages pre´sents ont subi
des dure´es d’irradiations diffe´rentes et ont une re´activite´ qui de´pend de ce temps
d’irradiation. En conside´rant que la re´activite´ des assemblages ne de´pend que de
leur temps de se´jour on peut faire l’hypothe`se que le kcoeur∞ a` un instant t est la
moyenne du k∞ aux temps t + i TN ou N est le nombre de rechargements et T le
temps d’un cycle complet (le temps entre l’entre´e du combustible frais et sa sortie)
. On a pour un coeur a` l’e´quilibre (ie hors de´marrage) :
kcoeur∞ (t) ≈
1
N
N∑
i=0
k∞(t+
iT
N
)
Les fuites de neutrons peuvent eˆtre estime´es a` l’aide d’un calcul coeur, les cap-
tures dans les barres de controˆles sont parfois accessibles dans la litte´rature et sou-
vent de l’ordre de 1000 pcm. La figure 2.1 repre´sente le k∞, le kseuil (= keff (=
1) + fuites + capture barres et structures = 1.04) et le kcoeur∞ pour un re´acteur de
type REP UOx avec un rechargement par quart. Cette figure provient d’un calcul
MURE.
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Figure 2.1 – kcoeur∞ , k∞, et kseuil d’un REP UOx (4.1% mol. d’
235U). Taux de
combustion∗ maximum : 55GWj/tMLi
Comme la gestion de la sur-criticite´ par dilution d’acide borique (pour le REP)
n’est pas prise en compte dans le calcul assemblage le k∞ ne vaut kseuil qu’a` la
fin de chaque batch. Il a e´te´ de´montre´ dans la the`se de Perrine Guillemin que le
bore n’a pas d’influence notable sur l’e´volution de la composition du combustible.
Cette me´thodologie est utilise´e notamment dans les re´fe´rences suivantes [NGB+12]
[Gui09] [Sog12]. D’autre part, certaines valeurs de kseuil (pour le REP et le CANDU)
proviennent de calculs coeur re´alise´s dans cette meˆme the`se [Gui09].
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∗ De´finition du taux de combustion :
Le taux de combustion est la quantite´ d’e´nergie thermique extraite lors de l’irra-
diation du combustible. Elle est normalise´e par tonne de me´tal lourd initiale (ie
l’oxyge`ne des combustibles oxydes n’est pas compte´ dans la masse). Le taux de
combustion BU (Burn-up en anglais) est lie´ au temps d’irradiation tir par :
tir =
BU
Pth
.tMLi
Avec Pth la puissance thermique du syste`me conside´re´ et tMLi (tonne de me´tal
lourd initial) la masse de me´tal lourd pre´sent initialement dans le combustible.
2.1.2 Donne´es nucle´aires
Une simulation d’e´volution du combustible nucle´aire requiert la connaissance
d’une grande quantite´ de donne´es nucle´aires. Ces donne´es comprennent les sections
efficaces, les rendements de fissions, les demi-vies et les rapports de branchement
d’un nombre conse´quent de noyaux. Ces donne´es sont regroupe´es dans des bases de
donne´es e´value´es. L’e´valuation consiste a` partir des bases de donne´es expe´rimen-
tales (EXFOR) et de diffe´rents mode`les the´oriques, valides dans certaines gammes
d’e´nergie, a` reconstituer un ensemble cohe´rent de donne´es pour un vaste domaine
d’e´nergie et pour presque toutes les re´actions et pour un nombre important d’iso-
topes. Il est possible que certaines sections efficaces n’aient jamais e´te´ mesure´es, de`s
lors l’e´valuation se base sur des re´sultats de mode`les. C’est par exemple le cas de
certaines sections efficaces d’inte´reˆt pour la synthe`se d’232U (eg 232U(n, γ)). Les sec-
tions efficaces e´value´es sont par la suite ”traite´es” par un programme de traitement
(NJOY) qui permet, entres autres, de prendre en compte l’e´largissement Doppler
des re´sonances, donnant ainsi une section efficace par tempe´rature. Ce programme
convertit les sections efficaces dans un format lisible par MCNP.
Provenance des donne´es nucle´aires utilise´es :
Pour toutes les simulations re´acteurs, les sections efficaces sont, dans cette the`se, en
priorite´ issues de la base de donne´es ame´ricaine ENDF 7.1. Ce choix a e´te´ fait car
cette base de donne´es est la plus pe´nalisante vis a` vis de la production d’232U (cf.
section 3.1.6 et 3.3.4.1). Certains noyaux ne sont pas pre´sents dans cette base mais
pre´sents dans d’autres (ils sont peu nombreux). La de´finition d’une BasePriority
dans MURE permet de de´finir l’ordre de priorite´. L’ordre est le suivant : ENDF 7.1
36
2.1. ME´THODOLOGIE GE´NE´RALE ET CADRE DE L’E´TUDE
/ENDF 7.0 /JENDL 4.0/JEFF 3.1, si un noyau n’est pas pre´sent dans la premie`re,
MURE cherche dans la suivante etc... Il arrive que pour certains noyaux aucune sec-
tion efficace ne soit pre´sente dans les bases pre´ce´demment cite´s, ces noyaux peuvent
eˆtre produits mais ne sont pas de´truits, leur inventaire est donc surestime´. Ceci dit ces
noyaux sont souvent a` dure´e de vie tre`s courte , leur destruction par re´action est par
conse´quent ne´gligeable. Ainsi, leur inte´reˆt pour la neutronique et la radioprotection
est insignifiant. Les rendements de fission proviennent de ENDF 7.1, l’utilisateur
choisit l’e´nergie moyenne des neutrons : soit 0.025 eV pour un spectre thermique
ou bien 500 keV pour un spectre rapide. Les rendements de fission a` cette e´nergie
de neutron sont alors extraits de la base. Les pe´riodes radioactives et rapports de
branchements sont issus de Nuclear data book et JEFF 3.0 [ea96] [R.B96].
2.1.3 Syste`mes e´tudie´s
Dans cette section, les diffe´rents syste`mes simule´s sont pre´sente´s. Ces syste`mes
ont e´te´ choisis pour leurs spectres neutroniques diffe´rents a` savoir : le re´acteur a`
uranium naturel mode´re´ a` l’eau lourde (CANDU) dont le spectre est tre`s thermique,
Le re´acteur a` eau pressurise´ (REP) qui est le re´acteur le plus utilise´ a` travers le
monde. De plus un re´acteur a` neutrons rapides caloporte´ au sodium (RNR-Na)
fait e´galement l’objet de cette e´tude, puisqu’il est un des syste`mes de GEN-IV les
plus e´tudie´s et be´ne´ficiant du plus important retour d’expe´rience. Ces syste`mes,
pre´sentant des spectres neutroniques varie´s, permettent ainsi d’e´tudier l’influence de
la technologie de re´acteurs sur les inventaires en 232U . Une autre justification, et non
des moindres, de l’e´tude de ces syste`mes, est leurs caracte´ristiques inte´ressantes vis
a` vis de la surge´ne´ration [Gui09], [Bri10]. Pour chacun de ces syste`mes, diffe´rents
combustibles thorie´s sont utilise´s.
2.1.3.1 CANDU
Le CANDU pour CANada Deuterium Uranium est un re´acteur conc¸u durant les
anne´es 50 et 60 par un partenariat de plusieurs compagnies dont l’AECL (Atomic
Energy of Canada Limited) et la Hydro-Electric Power Commission of Ontario. Ce
type de re´acteur, qui a connu plusieurs e´volutions, est utilise´ au Canada et dans
plusieurs autres pays : l’Inde, le Pakistan, la Core´e du Sud, la Roumanie, la Chine
et l’Argentine. Il y a actuellement 34 re´acteurs CANDU en fonctionnement a` travers
le monde. Une des principales caracte´ristiques de ce type de re´acteur est d’utiliser
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de l’eau lourde comme mode´rateur (au moins 99.75 % massique de D2O). Ce mo-
de´rateur est moins efficace que l’eau le´ge`re pour ralentir les neutrons. En effet il
faut en moyenne 15 diffusions sur un noyau d’hydroge`ne contre 20 sur le deute´rium
pour ralentir un neutron de 2 MeV a` 1 eV. Ceci implique de disposer d’un volume
d’eau plus important entre les e´le´ments combustibles compare´ a` un re´acteur a` eau
le´ge`re pour avoir la meˆme efficacite´ de mode´ration. En revanche le deute´rium ab-
sorbe beaucoup moins de neutrons que l’hydroge`ne si bien que le bilan neutronique
est assez favorable pour utiliser de l’uranium naturel comme combustible, ceci est
un avantage certain pour cette filie`re puisqu’elle ne ne´cessite pas d’e´tape d’enrichis-
sement, ope´ration lourde et couˆteuse.
Les aiguilles combustibles sont dispose´es en faisceaux et constituent un e´le´ment com-
bustible (Bundle en anglais). Plusieurs e´le´ments combustibles sont dispose´s les uns
derrie`re les autres dans un tube appele´ tube de force ou` circule le caloporteur (eau
lourde). Ces tubes de forces sont agence´s horizontalement dans des tubes solidaires
de la cuve du re´acteur (appele´e calandre) elle meˆme remplie d’un grand volume d’eau
lourde qui fait office de mode´rateur (cf. figure 2.2 ). Du dioxyde de carbone isole
thermiquement le tube de la calandre et le tube de force(cf. figure 2.2) .
38
2.1. ME´THODOLOGIE GE´NE´RALE ET CADRE DE L’E´TUDE
Figure 2.2
Les e´le´ments combustibles peuvent eˆtre inse´re´s, de´place´s, et extraits des tubes
de forces, et ce sans que le re´acteur ne soit a` l’arreˆt. Entre 6 et 10 e´le´ments combus-
tibles sont entre´s et sortis chaque jour, un e´le´ment est de´place´ 12 fois au cours de
son irradiation. Ainsi on e´vite les arreˆts annuels, ne´cessaires sur les autres types de
re´acteurs pour uniformiser l’usure du combustible. Cette gestion en ligne du combus-
tible permet d’e´viter l’utilisation de poisons neutroniques ne´cessaires a` compenser
l’exce`s de re´activite´ en de´but de cycle et ainsi de re´aliser une e´conomie de neutrons.
Ces neutrons e´conomise´s sont la raison d’une meilleure re´ge´ne´ration du combustible
qu’en REP. En revanche, les taux de combustion accessibles avec ce type de re´acteurs
sont courts (environ 8GWj/tMLi ), du fait de la faible proportion du noyau fissile
dans l’uranium naturel (0.7% mol.) et ce malgre´ le rechargement en ligne qui permet
de limiter le nombre de produits de fission pre´sents en coeur et donc les captures
neutroniques sur ces derniers. Le tableau 2.1 pre´sente les principales caracte´ristiques
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d’un assemblage CANDU-6 qui a e´te´ simule´ a` l’aide du code MURE durant cette
e´tude.
Tableau 2.1 – Caracte´ristiques de l’assemblage CANDU-6 [Gui09]
Pas e´le´mentaire 28.575 cm
Rayon du tube de calandre 6.59 cm
Rayon de gaz inerte 6.45 cm
Rayon externe du tube de force 5.60 cm
Rayon interne du tube de force 5.17 cm
Rayon des gaines 0.654 cm
Rayons des crayons combustibles 0.612 cm
E´tant donne´ que les crayons les plus externes de l’assemblage voient un flux plus
thermique que les crayons centraux il faut e´viter de de´finir une seule cellule pour
tous les crayons. Ainsi les crayons sont regroupe´s en 3 couronnes (cf. figure 2.3)
[NGB+12]. Des conditions miroirs ont e´te´ applique´es aux surfaces externes de la
cellule e´le´mentaire illustre´e par la figure 2.3. Le kseuil de´fini en 2.1.1 a e´te´ estime´
dans la re´fe´rence [Gui09] et vaut 1.05. Pour chaque combustible, la teneur initiale
sera telle que le taux de combustion maximum atteignable soit le meˆme que pour
l’uranium naturel soit : 7600 MWj/tMLi.
Figure 2.3 – Coupe radial de l’assemblage CANDU simule´
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2.1.3.2 REP
Le re´acteur a` eau pressurise´e est le plus re´pandu a` travers le monde, cette tech-
nologie repre´sente les 2/3 tiers du parc mondial et l’inte´gralite´ du parc franc¸ais. Un
coeur de REP est constitue´ d’un grand nombre de longs tubes (∼ 4 m) de faible
diame`tre (∼ 1 cm) dans lesquels sont empile´s des pastilles d’oxyde combustible. Les
crayons sont regroupe´s en assemblages maintenus ensemble par des grilles. Il y a 264
crayons par assemblages et de 150 a` 200 assemblages dans le coeur (selon la puis-
sance du re´acteur). Le tout baigne dans de l’eau sous pression (155 bar) qui circule
de fac¸on force´e dans ces assemblages. L’eau joue le roˆle de mode´rateur des neutrons,
les crayons e´tant espace´s de telle sorte qu’un neutron produit par fission dans un
crayon se thermalise avant de pe´ne´trer dans un crayon voisin. Le rechargement du
coeur s’effectue par quart ou par tiers, Le combustible re´side dans le re´acteur quatre
ou trois fois la dure´e d’une campagne, une campagne varie de 12 a` 18 mois selon le
re´acteur. Le combustible frais ajoute´ a` chaque nouvelle campagne induit un exce`s
de re´activite´ qu’il convient de compenser. Ceci est re´alise´ par l’ajout d’un poison
neutronique dans l’eau et/ou dans le combustible. On dissout de l’acide borique
dans l’eau dont la concentration est re´duite, par dilution, au fur et a` mesure que
le combustible s’use. Un poison neutronique consommable (oxyde de gadolinium)
peut eˆtre dilue´ dans un certain nombre de crayons combustibles, a` force de captures
neutroniques le gadolinium est de´truit. Cette option est mise en place lorsque l’on
souhaite atteindre des taux de combustion plus importants. En effet la concentra-
tion en acide borique est, pour des raisons de surete´, limite´ a` une certaine valeur,
l’appoint d’antire´activite´ est, par conse´quent, apporte´ par ce poison consommable
solide.
La puissance du re´acteur est pilote´e par l’introduction de crayons constitue´s d’un
absorbant neutronique (du carbure de bore). Le flux de neutrons e´tant maximum au
centre du coeur, on diminue la puissance en rapprochant les crayons absorbants de
ce centre.
L’assemblage REP mode´lise´ ici est celui employe´ dans les re´acteurs REP-N4 (don-
ne´es d’assemblage provenant de la re´fe´rence [Gui09]). Ce mode`le de 1450 MWe est
le plus re´cent en fonctionnement en France. Le coeur est constitue´ de 205 assem-
blages de 4.3 m de long. Chaque assemblage est constitue´ d’un re´seau de 17 x 17
cellules comprenant 264 crayons combustibles, de 24 tubes guides pouvant accueillir
les barres d’absorbantes en B4C. Dans cette e´tude les crayons absorbants, l’acide
borique, les grilles et les poisons consommables ne sont pas pris en compte. Les tem-
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pe´ratures dans le combustible, dans les gaines et dans le caloporteur sont fixe´es et
uniformes. Le tableau 2.2 donne les caracte´ristiques ge´ome´triques de l’assemblage.
La gaine en Zircaloy-4 est a` une tempe´rature de 600 K et a` une densite´ de 6.5
g.cm−3, la tempe´rature du combustible est de 900 K quelque soit ce combustible.
Le caloporteur est a` 600 K avec une densite´ de 0.71 g.cm−3. La teneur en noyaux
fissiles est telle que le taux de combustion maximum, avec une gestion du recharge-
ment par quart, soit de 55 GWj/tMLi. La me´thode permettant de calculer le taux
de combustion maximum atteignable est de´finie dans la section 2.1.1. Les re´acteurs
du palier N4 sont exploite´s en gestion par quart mais e´volue vers une gestion par
tiers[ePP08] . Afin d’e´viter le proble`me de la convergence de la source neutron avec
MCNP, l’assemblage est simule´ sur un dixie`me de sa hauteur avec des conditions
de re´flexions sur les surfaces externes. Le kseuil de´fini en 2.1.1 a e´te´ estime´ dans la
re´fe´rence [Gui09] et vaut 1.04. La statistique utilise´e est de 5000 neutrons par cycle
avec 10 cycles inactifs et 40 cycles actifs permettant d’atteindre une erreur statis-
tique convenable (cf. section 3.1.6) sur la grandeur d’inte´reˆt (quantite´ d’232U en fin
d’irradiation).
Tableau 2.2 – Caracte´ristiques de l’assemblage REP-N4
Pas de l’assemblage 21.61 cm
Pas d’une cellule 1.262 cm
Rayon du crayon 0.475 cm
Rayon de la pastille 0.418
Hauteur total 427 cm
Puissance de l’assemblage 20.73 MW
Figure 2.4 – Coupe radial de l’assemblage REP simule´
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2.1.3.3 RNR-Na
A la suite de la crise de 1970, des tensions sur le cours de l’uranium ont entraine´
certains pays a` envisager le recours aux re´acteurs a` neutron rapides surge´ne´rateurs
en pre´vision d’une pe´nurie annonce´ d’uranium . C’est dans ce contexte que la France
construisit un prototype (Rapsodie en 1963), un de´monstrateur (Phe´nix en 1979) et
une centrale (Superphe´nix en 1985) tous refroidis au sodium. La pe´nurie d’uranium
se faisant attendre et certaines complications politiques et techniques aidant, cette
filie`re pris fin en France en 1997. Cependant un prototype franc¸ais de RNR-Na de
quatrie`me ge´ne´ration (baptise´ ASTRID) est en de´veloppement.
La grande diffe´rence entre un re´acteur a` neutrons rapides et un re´acteur thermique
est l’absence de mode´rateur. Le fluide transportant la chaleur est choisi pour ses
proprie´te´s thermiques (capacite´ calorifique, point de fusion ...) et son faible impact
sur le ralentissement des neutrons. Ainsi les neutrons pre´sentent un spectre plus dur
de´pourvu de bosse thermique. E´tant donne´ que la probabilite´ d’induire une fission
pour une absorption dans le combustible est plus faible pour des neutrons rapides,
il est ne´cessaire d’augmenter la proportion de noyaux fissiles dans le combustible
et le flux compare´ a` un re´acteur a` eau. Parce que la section efficace de fission est
plus faible qu’en REP le flux doit eˆtre supe´rieur a` puissance donne´. A ces e´nergies
de neutrons, le nombre moyen de neutrons par fissions (ν¯) est plus grand qu’en
spectre thermique, de meˆme que le rapport de la section efficace de capture sur la
section efficace de fission du noyau fissile est plus faible α = σcapt
σfission
. Ainsi le nombre
de neutrons disponibles (Nd = ν¯ − 2(1 + α)) pour re´ge´ne´rer le noyau fissile est plus
grand qu’en spectre thermique et suffisant pour la sur-ge´ne´ration et/ou l’incine´ration
d’actinides mineurs. Les principaux de´savantages de cette filie`re sont la re´activite´
chimique du sodium avec l’eau et l’air, un coefficient de vide positif pour certaines
configurations de forte puissance et une manutention du combustible plus difficile
(le sodium est opaque). Au contact de l’eau le sodium donne de la soude et de
l’hydroge`ne, c’est pourquoi un e´changeur de chaleur sodium-sodium est intercale´
entre le circuit sodium-eau afin d’e´viter la pre´sence de soude et d’hydroge`ne dans
le coeur. Ceci re´duit le rendement thermodynamique mais ce dernier reste tout de
meˆme supe´rieur a` celui d’un REP (40 % contre 33%) puisque le sodium est a` une
tempe´rature plus importante que l’eau du REP.
Le re´acteur e´tudie´ ici est le SFR V0 du CEA [Bri10], d’une puissance thermique de
3600 MWth soit en moyenne 8.39MWth par assemblage. Le tableau 2.3 re´sume les
principales caracte´ristiques ge´ome´triques de l’assemblage et le tableau 2.4 donne les
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tempe´ratures et densite´s des mate´riaux utilise´s. La simulation est effectue´e pour un
dixie`me d’assemblage avec des conditions de re´flexions sur les surfaces externes (cf.
figure 2.5).
Figure 2.5 – Coupe radiale de l’assemblage RNR-Na simule´
Tableau 2.3 – Caracte´ristiques d’un assemblage RNR-Na
Aiguille
Rayon externe de la gaine 0.54 cm
Rayon interne de la gaine 0.49 cm
Rayon de la pastille 0.48 cm
Rayon du trou central 0.1 cm
Assemblage
Nombre d’aiguilles 271
Pas de l’assemblage 20.67 cm
E´paisseur paroi 0.38 mm
Hauteur fissile 1 m
Tableau 2.4 – Tempe´ratures et densite´s des constituants de l’assemblage RNR-Na
E´le´ments Mate´riaux Tempe´ratures (K) Densite´s(g.cm−3)
Combustible Variable 1500 Variable
Gaine et structures Acier 740 7.76
Caloporteur Na 740 0.84
Espace crayon-gaine vide
Trou central vide
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De´termination du kseuil En ge´ne´ral dans un RNR-Na, le taux de combustion
maximum n’est pas fixe´ par l’empoisonnement du coeur et donc la teneur initiale en
noyaux fissiles puisque le coeur peut rester critique longtemps du fait de l’iso voir
de la sur-ge´ne´ration. Ainsi le taux de combustion est limite´ par la tenue des gaines a`
l’irradiation, fixant la limite du taux de combustion a` 100 GWj/tMLi. Cependant
il faut une teneur minimale en noyaux fissiles pour que le coeur soit critique au de´-
marrage et durant les quelques mois qui suivent (combustibles ThPu). En effet pour
les combustibles ThPu le k∞ chute avant de remonter du fait du retard induit par
la dure´e de vie du 233Pa sur la production d’233U . Ainsi la teneur en noyaux fissiles
est de´termine´e de telle sorte que k∞ ≥ kseuil durant les premiers mois d’irradiation.
Pour les combustibles non re´ge´ne´rateurs (UO2, ThU) la teneur en e´le´ment fissile
est de´termine´e de fac¸on a` ce que le combustible reste critique sur 100GWj/tMLi
en conside´rant un rechargement par quart en utilisant la me´thode de´finie en 2.1.1.
Afin d’estimer le kseuil, de´fini en 2.1.1, un calcul coeur simplifie´ a e´te´ entrepris pour
estimer le niveau de fuites de neutrons. Ce coeur hexagonal est constitue´ de 430 as-
semblages tous identiques ayant des pastilles de meˆme composition (du MOX, 12%
de Plutonium). Ces assemblages sont surplombe´s d’un ple´num en sodium et entoure´s
d’un re´flecteur en acier. Le ple´num mesure 30 cm de haut le total mesure 2.7 m. Les
barres de controˆles ne sont pas simule´es.
Par la suite un dixie`me d’assemblage avec conditions de re´flexions a e´te´ simule´ (pas-
tilles au MOX 12% de Pu) afin de comparer le keff du coeur au k∞ de l’assemblage.
On trouve keff = 0.97 et k∞ = 1.05, on a donc un kseuil = 1.08+Barres, en prenant
2000 pcm d’anti-re´activite´ pour les barres de controˆles on a kseuil = 1.1.
2.2 Voies de production de l’232U
On peut d’ores et de´ja` identifier les voies importantes pour chaque type de com-
bustible e´tudie´ :
1. UOx, U enrichi provenant d’uranium naturel :
235U(n, γ)236U(n, γ)
238U(n, 2n)
}
237U
β−−−−→
6.75j
237
Np(n, 2n)

236Npm
β−−−−→
22.5h
236Np
β−−−−−−→
1.53.105a
 236Pu α−−−→2.86a 232 U
(2.1)
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234U
α−−−−−→
2.45.105a
230Th(n, γ)231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (2.2)
235U
α−−−−−→
7.04.108a
231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (2.3)
La sous section suivante 2.2.1 explique plus en de´tails la voie (2.1). Les voies
(2.2) et (2.3) font intervenir des isotopes du thorium ainsi que le 231Pa qui
sont e´galement produits lors de la de´croissance de l’uranium naturel. Si le
231Th est quasi-instantane´ment a` l’e´quilibre avec l’235U en revanche le 231Pa
met 3.5.105 ans a` l’eˆtre et le 230Th atteint l’e´quilibre avec l’234U en environ
5.8.105 ans si bien que l’inventaire en 232U de´pend du temps e´coule´ entre la
se´paration chimique de l’uranium et la mise en re´acteur. La figure (2.6) montre
l’e´volution de la concentration en 230Th et en 231Pa apre`s se´paration.
2. UOx, U enrichi provenant d’uranium de retraitement :
Les meˆmes re´actions que pre´ce´demment sont implique´es, cependant il faut se
rappeler que l’uranium de retraitement contient, entre autres, de l’236U , ce qui
”raccourci” d’une re´action la voie (2.1) et permet la synthe`se du 237Np en tout
de´but d’irradiation.
3. MOX :
En plus des chemins de´crits pre´ce´demment viennent s’ajouter des voies lie´es a`
la pre´sence de plutonium :
241Am
α−−−→
432.2a
237Np(n, 2n)236Npm
β−−−−→
22.5h
236
Pu
α−−−→
2.86a
232
U (2.4)
238Pu(n, 3n)236Pu
α−−−→
2.86a
232
U (2.5)
238Pu(n, 2n)237Pu
β+−−−→
45.2j
237Np(n, 2n)236Npm
β−−−−→
22.5h
236
Pu
α−−−→
2.86a
232
U (2.6)
Le vieillissement du vecteur plutonium avant l’irradiation, de par l’apparition
du 237Np par de´croissance de l’ 241Am, aura une influence sur la production
d’uranium 232.
4. ThPu :
232Th(n, 2n)231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ) 232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (2.7)
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Figure 2.6 – Proportion de 230Th et de 231Pa dans l’uranium naturel au cours du
temps apre`s se´paration chimique
232Th(n, γ) 233Th
β−−−−→
21.8m
233Pa
β−−−→
27j
233U(n, 2n) 232U (2.8)
230Th(n, γ) 231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ) 232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (2.9)
232Th(n, γ)233Th
β−−−−→
21.8m
233Pa(n, 2n)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (2.10)
L’importance de la voie 2.9 de´pend du ”type” de thorium utilise´. En effet le
thorium est bien souvent meˆle´ a` l’uranium dans le minerai. De ce fait on peut
observer la pre´sence de 230Th provenant de 234U
α−−−−−→
2.45.105a
230Th dans le vecteur
Thorium. Par conse´quent la proportion d’uranium dans le minerai aura une
influence sur l’inventaire d’uranium 232.
5. Th233U :
Les voies sont identiques aux pre´ce´dentes a` la nuance pre`s que la re´action
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233U(n, 2n)232U a lieu de`s le de´but de l’irradiation.
La part de chaque voie dans la production d’uranium 232 sera pre´sente´e
dans les deux chapitres suivants
2.2.1 Synthe`se du 236Pu
Comme explicite´ a` la sous section pre´ce´dente une des voies possibles qui ame`ne
a` la synthe`se de l’uranium 232 passe par la de´croissance α du 236Pu. Le 236Pu est
principalement produit par les re´actions suivantes :
237Np(n, 2n)236Npm
β−: 0.51−−−−−−→
T1/2=22.5h
236
Pu (2.11)
et
237Np(n, 2n)236Np
β−: 0.135−−−−−−−−−−→
T1/2=1.53.10
5ans
236
Pu (2.12)
La re´action (2.11) met en jeu la production d’un e´tat isome`rique du 236Np or
le code MURE ne prenait pas en compte la production d’isome`re par re´action a`
l’exception de 241Am(n,γ)242Amm. Une me´thode ge´ne´rale prenant en compte ce
type de re´action a e´te´ imple´mente´e dans MURE. La section efficace de la re´ac-
tion 237Np(n, 2n)236Npm note´e σm est calcule´e comme σm(E) = IBR(E).σ(E) ou`
σ(E) est la section efficace de la re´action 237Np(n, 2n) et IBR(E) le rapport de
branchement isome`rique. Le IBR(E) est moyenne´ sur le spectre neutronique selon
l’e´quation suivante et pris en compte lors de la cre´ation de la liste des re´actions au
de´but de la simulation d’e´volution MURE.
IBR =
∫
σ(E).Φ(E).IBR(E).dE∫
σ(E)Φ(E).dE
(2.13)
Le IBR vaut 0.8 et ce quelque soit le spectre neutronique puisque cette re´action
posse`de un seuil d’environ 6.6 MeV, l’inte´grale de l’e´quation (2.13) porte donc sur
la queue de fission du spectre, identique a` tous2 les syste`mes nucle´aires. Un IBR de
0.8 signifie que 80% des re´actions (n,2n) sur le 237Np produisent le 236Npm.
La plus courte demi-vie, le plus grand rapport de branchement β− du 236Npm par
rapport au 236Np ainsi qu’un IBR de 0.8 permettent d’affirmer que la re´action (2.11)
sera la plus importante des deux. La figure 2.7 montre l’e´volution de l’inventaire en
236Pu et en 232U au cours de l’irradiation, dans un REP, d’un combustible UOx dans
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le cas ou` la re´action (2.11) est prise en compte et dans le cas ou` elle ne l’est pas.
On constate que lorsque la re´action est prise en compte (courbes note´es meta) la
production d’232U en fin d’irradiation est environ trois fois supe´rieure que lorsqu’elle
ne l’est pas, et la production de 236Pu est 4000 fois supe´rieure, le lecteur peut donc
appre´cier l’importance de cette re´action pour ce type de combustible. Notons ici que
la quantite´ d’232U est lie´e a` la de´croissance du 236Pu de demie vie 2.86 ans, ainsi la
quantite´ d’232U est susceptible d’augmenter apre`s la fin de l’irradiation.
Figure 2.7 – Influence de la re´action 237Np(n, 2n) 236Npm sur la production d’ura-
nium 232 en REP UOx.
2.2.2 Destruction du 236Npm
Aucune section efficace concernant les re´actions sur le 236Npm n’est disponible
dans les bases de donne´es e´value´es (JEFF, ENDF etc...), et seulement deux me-
sures sont pre´sentes dans EXFOR (re´action (n,f) pour un spectre thermique me-
sure´e en 1984 et 1986). Le 236Npm n’est donc pas de´truit par re´actions nucle´aires
par conse´quent l’inventaire du 236Npm sera surestime´. E´tant donne´e la demi-vie
de 22.5 h du 236Npm cette surestimation sera relativement faible. En effet en pre-
nant une section efficace d’absorption de 100 barns un flux de 1014n.cm−2s−1 la
destruction de cet isotope par re´action ne repre´sente qu’un millie`me de celle par
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de´croissance :λ236Npm >> σ236Npm(n,abs)φ
2.3 Solution adjointe des e´quations de Bateman
Les e´tudes d’e´volution des re´acteurs sont re´alise´es par re´solution nume´rique des
e´quations de Bateman (cf. equation 1.2). On peut associer a` cette e´quation son
e´quation adjointe au sens mathe´matique. Cette pratique est utilise´e dans la the´orie
des perturbations pour l’analyse des sensibilite´s a` diffe´rents parame`tres. ([Bid05],
[Kha10], [Wil86]). Cette e´quation adjointe est associe´e a` une observable particulie`re
qui repre´sente souvent une quantite´ isotopique en fin de cycle. Notons Ni l’isotope
d’inte´reˆt. L’e´quation adjointe de l’e´quation de Bateman est de´fini par l’expression
2.14 ,[Wil86]. {
dN+
dt
= A+N+
N+j (t = Tf ) = 1.δ(i, j)
(2.14)
Ou` N+ repre´sente le vecteur adjoint et A+ l’ope´rateur adjoint de l’ope´rateur de
Bateman. Cet ope´rateur adjoint est en fait de´finie par la matrice transpose´e de
l’ope´rateur de Bateman. Tf repre´sente le temps final de l’irradiation et δ(i, j) vaut
1 si i = j et 0 sinon. La condition initiale de l’e´quation diffe´rentielle adjointe est en
fait une condition finale. L’e´quation 2.14 peut se re´e´crire comme 2.15{ −dN+
dt
= AN+
N+j (t = Tf ) = 1.δ(i, j)
(2.15)
Pour re´soudre cette e´quation diffe´rentielle, il suffit de partir de la condition finale et
de remonter le temps par me´thode Runge-Kutta, exactement de la meˆme manie`re
que via la re´solution directe. L’inte´reˆt de cette re´solution re´side dans la signification
du vecteur adjoint N+. La composante j de ce vecteur a` un instant t repre´sente
la probabilite´ que ce noyau j soit devenu le noyau d’inte´reˆt (le noyau i) a` la fin
de l’irradiation. Ce vecteur est couramment appele´ le vecteur importance et il est
utilise´ dans la the´orie des perturbations pour calculer les sensibilite´s aux donne´es
nucle´aires des syste`mes en e´volution. Connaissant ce vecteur importance, il est alors
possible de calculer directement l’effet de perturbations relativement limite´ sur la
production de tel ou tel isotope. C’est ce que l’on taˆchera de mettre en oeuvre dans
le chapitre suivant.
1. Rapport de Branchement β−
2. A l’exception des ADS
50
2.4. DE´TERMINATION DU NOMBRE DE NOYAUX PRODUITS PAR UNE
VOIE DE RE´ACTION
Cette me´thode, appele´e par la suite me´thode N+ permet de :
– Calculer la production d’232U lie´e a` une perturbation proche de la situation de
re´fe´rence (e.g production supple´mentaire d’232U lie´e a` la pre´sence d’impurete´s )
– De´terminer, pour chaque isotope pre´sent initialement, la quantite´ de noyau qui
deviendra de l’232U a` l’issu de l’irradiation.
2.4 De´termination du nombre de noyaux produits
par une voie de re´action
En vue de connaitre les diffe´rents me´canismes amenant a` la synthe`se d’232U il est
inte´ressant de savoir quels chemins de re´actions et de de´croissances sont emprunte´s
et dans quelles proportions. Ces informations peuvent e´galement eˆtre utiles pour
donner des indications quant aux sections efficaces a` de´terminer avec le plus de
pre´cisions.
On cherche a` savoir combien de noyaux d’232U sont produits par la voie V pour un
combustible, un temps d’irradiation et un syste`me nucle´aire donne´. Pour re´pondre a`
cette question un calcul d’e´volution MURE classique est re´alise´. A l’issue de ce calcul
les sections efficaces et le flux moyen au cours du temps sont accessibles. Finalement
on ”rejoue” la simulation en e´teignant toutes les re´actions a` l’exception des re´actions
qui ont lieu dans la voie d’inte´reˆt. C’est a` dire que l’arbre des noyaux est cre´e´ en
supprimant tous les liens de filiations entre noyaux a` l’exception de ceux de la voie
conside´re´e puis les e´quations de Bateman sont re´solues a` l’aide des sections efficaces
et du flux calcule´ par MURE initialement. On obtient alors le nombre de noyaux
d’232U cre´e´ par cette voie. Il faut bien noter que le calcul MURE n’est re´alise´ qu’une
seule fois (avec toutes les re´actions et de´croissances) et que l’on se sert des sections
efficaces et du flux issus de ce calcul pour re´soudre les e´quations de Bateman avec
un arbre des noyaux qui ne contient que la voie d’inte´reˆt. Ce calcul d’e´volution est
re´alise´ en dehors de MURE par un code de´veloppe´ pour l’occasion.
Cette me´thode, appele´e par la suite : me´thode voie, permet de :
– Calculer voie par voie la production d’232U .
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Chapitre 3
Synthe`se de l’uranium 232 en REP
Lors des diffe´rentes comparaisons de l’e´tude, plusieurs normalisations de la quan-
tite´ d’232U sont utilise´es :
– En unite´ de masse par unite´ d’e´nergie e´lectrique produite : Ce qui permet
d’estimer les quantite´s d’232U pre´sentes dans le cycle. L’unite´ d’e´nergie est le
GWe.an (Giga Watt e´lectrique an) c’est l’ordre de grandeur de la production
e´lectrique produite en une anne´e par un re´acteur (Rendement thermodyna-
mique : 33% ; facteur de charge 85 %) .
– En unite´ de masse par tonne de me´tal lourd initial, au taux de combustion
maximal atteignable : Ce qui est relatif a` la proble´matique des de´bits de doses
du transport des combustible use´.
– En unite´ de masse par tonne de me´tal lourd initial pour un taux de combus-
tion fixe´ (pas force´ment le taux maximum atteignable) : Ce qui permet de
comprendre la physique mise en jeu.
– En proportion molaire d’232U dans le vecteur uranium : Ce qui est relatif a`
la proble´matique de fabrication de nouveau combustible a` partir d’uranium
retraite´.
Dans un premier temps, est e´tudie´e la production d’232U dans le cas de re´fe´rence :
le combustible UO2.
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3.1 Combustible UO2
Les principales voies amenant a` la synthe`se de l’232U lors de l’irradiation d’un
combustible UO2 enrichi sont les suivantes :
235U(n, γ)236U(n, γ) 237U
β−−−−→
6.75j
237Np(n, 2n) 236Npm
β−−−−→
22.5h
236Pu
α−−−→
2.86a
232
U (3.1)
238U(n, 2n)236U(n, γ) 237U
β−−−−→
6.75j
237Np(n, 2n) 236Npm
β−−−−→
22.5h
236Pu
α−−−→
2.86a
232
U (3.2)
234U
α−−−−−→
2.45.105a
230Th(n, γ)231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.3)
235U
α−−−−−→
7.04.108a
231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.4)
L’enrichissement augmente la proportion de l’235U et de l’234U . La variation de
la teneur initiale des pre´curseurs a un effet sur la quantite´ d’232U produite en fin
d’irradiation. L’234U et l’ 235U de´croissent respectivement en 230Th et en 231Th tous
deux pre´curseurs de l’232U selon les voies 3.3 et 3.4. De ce fait le temps entre la
purification chimique du minerai d’uranium et la mise en re´acteur du combustible
augmente la quantite´ du 230Th et du 231Pa (cf. figure 2.6). Ainsi en premier lieu
sera e´tudie´e la production d’232U en fonction de l’enrichissement puis la production
d’232U en fonction du temps se´parant la purification de l’irradiation.
3.1.1 Influence de la teneur en noyaux fissiles
Afin de mettre en e´vidence l’influence de la teneur en noyaux fissiles sur la pro-
duction d’232U trois e´volutions ont e´te´ re´alise´es pour diffe´rents enrichissements en
uranium 235. Le tableau 3.1 pre´sente les vecteurs uranium utilise´s lors de ces simu-
lations.
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Tableau 3.1 – Isotopies des vecteurs Uranium et taux de combustion maximum
atteignable
Isotopes % mol. % mol. %mol
234 0.038 0.062 0.076
235 3.0 4.3 5.0
238 96.962 95.641 94.924
Taux de combustion 36 55 65
maximum (GWj/tMLi)
Le tableau 3.2 donne la production d’uranium 232 en mg/tMLi en fin d’irra-
diation pour diffe´rents taux de combustion. Les inventaires donne´s dans ce tableau
conside`rent que la totalite´ du 232Pa a de´cru en 232U . Ce tableau indique que plus le
combustible est enrichi plus la quantite´ de 232U+236Pu augmente. Cependant cette
augmentation est plutoˆt faible compare´e a` celle induite par l’augmentation du taux
de combustion. Si la quantite´ d’ 232U augmente avec l’enrichissement en revanche
celle de 236Pu diminue (cf. tableau 3.2). Il en re´sulte que la somme 232U + 236Pu
augmente le´ge`rement. Ainsi l’explication triviale qui consisterait a` dire que plus les
pre´curseurs de l’232U sont pre´sents dans le combustible frais plus la production de
ce dernier est grande ne´cessite d’eˆtre nuance´e. Un combustible plus enrichi produit
plus d’232U mais moins de 236Pu pour un taux de combustion donne´.
Tableau 3.2 – Production d’232U +236Pu (mg/tMLi) en REP UOx
Taux de combustion 36 55 65
maximum (GWj/tMLi)
% mol. 235U
3 1.88 (0.505)∗ - -
4.3 1.89 (0.529) 4.99 (1.76) -
5 1.94 (0.636) 5.20 (1.94) 7.21 (2.81)
()∗ : dont 232U
La production d’232U (+ 236Pu) par unite´ d’e´nergie e´lectrique produite, augmente
avec le taux de combustion maximum atteignable (et donc avec l’enrichissement)
(cf. tableau 3.3). Ainsi, une augmentation de l’enrichissement de 1% entraine une
augmentation de la production d’232U + 236Pu d’environ 35mg/(GWe.an)
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Tableau 3.3 – Production d’232U +236Pu en mg/(GWe.an) au taux de combustion
maximum respectif
% mol. 235U Inventaire au taux de
combustion maximum mg/(GWe.an)
3 64.2
4.3 111
5 135
Le tableau 3.4 repre´sente la proportion d’232U (+236Pu) dans le vecteur uranium
a` la fin de l’irradiation (au taux de combustion maximum atteignable relatif a` chaque
enrichissement). Il est inte´ressant de remarquer que cette quantite´ varie du simple
au quadruple entre 3% et 5% d’enrichissement. En effet plus l’enrichissement est
important et plus le taux de combustion maximum atteignable est grand donc plus
de fissions ont eu lieu. Par conse´quent, moins de noyaux d’ 235U et d’238U (par
conversion en 239Pu) sont pre´sents. Une plus grande production de noyau d’232U
(+236Pu) et une quantite´ moindre d’uranium en fin d’irradiation entraine donc cette
plus grande proportion pour le combustible le plus enrichi.
Tableau 3.4 – Proportion d’232U +236 Pu (en ppb) dans le vecteur uranium au taux
de combustion maximum respectif
% mol. 235U Proportion d’232U +236 Pu
au tx. combustion maximum (ppb)
3 2.03
4.3 5.51
5 8.02
Le tableau 3.5 relate l’importance relative de chacune des voies en %. Il se lit de
la fac¸on suivante : la voie X produit x% de l’232U y% du 236Pu et z% de la somme
des deux, pre´sents a` t=36GWj/tMLi pour un enrichissement de 3%. Le lecteur
peut se reporter a` la section 2.4 pour connaitre la fac¸on dont la part de chacune des
voies a e´te´ calcule´e. Il est inte´ressant de noter que les principales voies passent par la
de´croissance du 236Pu et que par conse´quent la majeure partie de l’232U est encore
sous la forme de 236Pu a` la fin de l’irradiation (cf. tableau 3.2).
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Tableau 3.5 – Part des diffe´rentes voies dans la production de l’232U et du 236Pu.
3% 235U , 36GWj/tMLi.
Voies Prod. 232U % Prod. 236Pu Total
3.1 (235U(n, γ)...) 32.2 75.9 63.8
3.2 (238U(n, 2n)...) 12.3 24.1 20.9
3.3 (234U
α−→ 230Th...) 52.1 - 14.4
3.4 (235U
α−→ 231Th...) 3.4 - 0.9
Ce qui suit explique pourquoi un combustible plus enrichi produit moins de 236Pu
pour le meˆme taux de combustion.
La puissance e´tant constante pour ces 3 simulations et le flux e´tant normalise´ a` cette
puissance il vient que si N235U augmente (du fait de l’enrichissement) alors le produit
< σ235U(n, f) >< φ > diminue. Pour rappel la puissance P vaut a` t = 0 :
P = N235U < σ235U(n, f) > E235U < φ >
, avec E235U l’e´nergie libe´re´e lors d’une fission. Le nombre de fissions e´tant identique
pour tous les enrichissements, la bosse rapide du flux ne varie pas. Le ralentissement
n’est e´galement pas affecte´ (rapport de mode´ration, densite´s et tempe´ratures iden-
tiques). Reste alors la partie thermique. Ainsi c’est cette dernie`re qui de´croit avec
l’enrichissement. Un flux thermique plus faible implique une section efficace plus
petite. Pour re´sumer plus l’enrichissement augmente plus le flux diminue et plus les
sections efficaces de capture sont petites.
Plus le combustible est enrichi, plus la production d’236U est importante (pour
le meˆme taux de combustion) du fait de la plus grande quantite´ d’235U . Cette
plus grande quantite´ d’235U compense le fait que la section efficace moyenne <
σ235U(n, γ) > et le flux moyen < φ > soient plus faibles. Le tableau 3.6 donne les
e´carts relatifs (∆X
X
) entre le moins et le plus enrichi pour N235U , < σ235U(n, γ) > et
< φ > en de´but d’irradiation.
Tableau 3.6 – E´cart entre les simulations (3% et 5% d’235U) sur le taux de re´action
N235U(n, γ)
N235U < σ235U(n, γ) > < φ > Taux de Re´action
1
∆X
X
= +67% -25% -13% +9%
X5%
X3%
− 1 a` t=0
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Ce raisonnement s’applique e´galement a` la production du 237Np, a` la nuance pre`s
que ce dernier est aussi produit par 238U(n, 2n) (plus favorable quand moins enrichi).
Ainsi la production de 237Np est plus importante en de´but d’irradiation pour des
combustibles moins enrichis, puis aux alentours de 18GWj/tMLi cette tendance
s’inverse (cf. fig 3.1). La re´action 237Np(n, 2n) 236Npm est favorise´e pour des faibles
enrichissements. En effet la section efficace de cette re´action a` seuil ne varie pas avec
la teneur en 235U , cependant le flux est plus important pour des combustibles moins
enrichis, si bien que la production de 236Pu est plus grande a` faible enrichissement
malgre´ un plus faible inventaire en 237Np. Le tableau 3.7 donne les e´carts relatifs
entre le moins et le plus enrichi pour N237Np, < σ237Np(n, 2n) > et < φ > a` 36
GWj/tMLi.
Tableau 3.7 – E´cart entre les simulations (3% et 5% d’235U) sur le taux de re´action
N237Np(n, 2n)
N237Np < σ237Np(n, 2n) > < φ > Taux de Re´action
∆X
X
= 10% 0% -21% -14%
X5%
X3%
− 1 a` t=36GW/tMLi
1. ∆RR =
∆N
N +
∆σ
σ +
∆φ
φ +
∆N
N
∆σ
σ +
∆N
N
∆φ
φ +
∆σ
σ
∆φ
φ +
∆N
N
∆σ
σ
∆φ
φ
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Figure 3.1 – Inventaires de 237Np au cours de l’irradiation
Pour ce qui est de la production d’ 232U seule (hors 236Pu), la voie principale
est celle passant par la de´croissance de l’234U suivie de deux captures (cf .tableau
3.5). Les sections efficaces moyennes de captures lie´es a` cette voie et le flux sont
plus importants a` faible enrichissement. Cependant l’inventaire en 234U est, pour un
meˆme taux de combustion, plus important a` plus haut enrichissement. Ceci compense
les plus faibles sections efficaces de captures et le flux plus petit, si bien que la
production d’232U est plus importante pour des enrichissements plus importants.
Pour s’en convaincre le lecteur peut se re´fe´rer au tableau 3.8 qui donne les e´carts
relatifs entre le moins et le plus enrichi pour N230Th, N231Pa, < σ230Th(n, γ) >,<
σ231Pa(n, γ) > et < φ > a` 36 GWj/tMLi ainsi qu’au tableau 3.9 qui de´taille la
production d’232U et de 236Pu pour chaque voie de production et pour 3% et 5%
d’enrichissement a` 36GWj/tMLi. Ce calcul permet de voir l’effet de l’enrichissement
dans les meˆmes conditions d’irradiations.
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Tableau 3.8 – E´cart entre les simulations (3% et 5% d’235U) sur les taux de re´actions
230Th(n, γ) et 231Pa(n, γ)
N230Th < σ230Th(n, γ) > < φ > Taux de Re´action
∆X
X
= 134% -3% -21% 80%
X5%
X3%
− 1 a` t=36GW/tMLi
N231Pa < σ231Pa(n, γ) > < φ > Taux de Re´action
∆X
X
= 108 % -12% -21% 45%
X5%
X3%
− 1 a` t=36GW/tMLi
Tableau 3.9 – Variation de l’inventaire en 232U et en 236Pu avec l’enrichissement
pour chaque voie (en mg/tMLi) a` 36GWj/tMLi
232U 236Pu
Enrichissement 3% 5% 3% 5%
Voies
3.1(235U(n, γ)...) 0.17 0.16 (-6)∗ 1.043 1.02 (-2)
3.2(238U(n, 2n)...) 0.06 0.05 (-16) 0.33 0.28 (-15)
3.3(234U
α−→ 230Th...) 0.27 0.41 (+52) - -
3.4(235U
α−→ 231Th...) 0.018 0.03 (+66) - -
Total 0.52 0.65 1.37 1.30
()∗ Pourcentage d’augmentation par rapport a` 3%
Les totaux du tableau 3.9 dont les valeurs ont e´te´ calcule´es par la me´thode voie
(cf. section 2.4) sont en accord avec les re´sultats du tableau 3.2 issus du calcul
MURE.
3.1.2 Inventaires au cours du refroidissement
A` la fin de l’irradiation le 236Pu n’a pas encore totalement de´cru. L’inventaire
en 232U atteint un maximum au cours du refroidissement, tmax, le temps auquel ce
maximum a lieu, de´pend du rapport du nombre de noyaux d’232U sur celui de 236Pu
pre´sent au de´chargement. tmax se calcule en re´solvant les e´quations de Bateman pour
N232U(t) puis en annulant la de´rive´e. tmax s’e´crit :
tmax = ln
(
λ232U
λ236Pu − λ232U +
λ232U
λ236Pu
N
232U
0
N
236Pu
0
)
.
1
2λ232U − λ236Pu
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Le rapport
N
232U
0
N
236Pu
0
varie entre 0.63 (3% et 36GWj/tMLi) et 0.36 (5% et 65GWj/tMLi)
ce qui correspond respectivement a` tm = 12.0ans et tm = 12.8ans. La figure 3.2
repre´sente l’inventaire d’232U au cours du refroidissement pour les trois enrichisse-
ments et pour leurs taux de combustion maximum normalise´ par GWe.an (facteur
de charge : 0.85, rendement : 0.33).
Figure 3.2 – Inventaires en 232U (g/(GWe.an)) au cours du refroidissement
Il est inte´ressant de remarquer sur cette figure que les inventaires en 232U dans le
cycle varient jusqu’a` un facteur 3 au cours du refroidissement entre un enrichissement
a` 3 % permettant d’atteindre 36GWj/tMLi et un enrichissement de 5% permettant
d’atteindre 65GWj/tMLi
3.1.3 Influence du temps se´paration-irradiation
En France l’uranium naturel (yellow cake) est purifie´ et transforme´ en UF4 a`
l’usine COMURHEX de Malve´si, cette poudre d’UF4 subit une nouvelle e´tape de
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fluoration a` l’usine COMURHEX de Pierrelatte pour devenir de l’UF6. L’UF6, ga-
zeux a` 56 C˚, est par la suite enrichi en 235U par ultra-centrifugation a` l’usine Georges
Besse 2 de Pierrelatte. Enfin l’UF6 est reconverti en poudre d’UO2 (FBFC Romans),
dernie`re e´tape avant la fabrication des pastilles (cf. section 1.2).
On conside`re que l’intervalle de temps entre la purification chimique de l’uranium
(site de Malve´si) et la re-conversion en UO2 est suffisamment court pour que le com-
pose´ UO2 en sortie de reconversion ne contienne aucun descendant de l’uranium.
Le tableau 3.10 repre´sente la proportion de 230Th et de 231Pa dans l’uranium d’un
combustible enrichi a` 4.3 % d’235U pour diffe´rents temps apre`s se´paration chimique.
Tableau 3.10 – Part du 230Th et 231Pa dans de l’UO2
Temps 2 mois 1 an 5 ans 10 ans
Isotopes % mol
234U 0.062
235U 4.300
238U 95.638
Impurete´s ppb mol.
230Th 0.29 1.75 8.74 17.5
231Pa 6.8.10−3 0.04 0.21 0.42
Au lieu de re´aliser une e´volution pour plusieurs temps apre`s se´paration chimique,
c’est a` dire une simulation par teneur en 231Pa et 230Th il peut eˆtre judicieux d’uti-
liser les inventaires adjoints N+. L’inventaire adjoint (cf section 2.3) d’un noyau AX
N+(t, tmax) lie´ a` l’observable N232U(tmax = fin irradiation) s’interpre`te de la fac¸on
suivante : N+AX(t, tmax) est la probabilite´ au temps d’irradiation t qu’un noyau
AX
devienne un noyau d’232U a` la fin de l’irradiation. Ainsi la production supple´men-
taire d’232U , ∆N232U , duˆ au temps de latence, T, entre la fabrication du combustible
et l’irradiation (pour tmax fixe´ et t = 0) est donne´e par :
∆N232U = N
+
231Pa(t = 0) . N231Pa(T ) +N
+
230Th(t = 0) . N230Th(T )
de plus
N230Th(T ) =
λ234U
λ230Th − λ234UN
234U(T = 0) (exp(−λ234UT )− exp(−λ230ThT ))
N230Th(T )
λT1≈ λ234UN234U(T = 0) . T
de meˆme, et si l’on conside`re que le 231Th de´croit instantane´ment en 231Pa
N231Pa(T ) ≈ λ235UN235U(T = 0) . T
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Finalement on obtient sous la forme d’une e´quation tre`s simple la quantite´ supple´-
mentaire ∆N232U(T )
232U produite du fait de l’intervalle T :
∆N232U(T ) = N
+
231Pa(t = 0)λ235UN235U(T = 0) .T+N
+
230Th(t = 0)λ234UN234U(T = 0) .T
La quantite´ d’232U produite en fonction du temps entre la se´paration chimique et
l’irradiation (T) est donne´ par :
N232U(T ) = N232U(T = 0) + ∆N232U(T ) (3.5)
Avec N232U(T = 0) la quantite´ d’
232U produite avec un temps de latence nul.
Appliquons ceci au calcul pre´ce´dent, les re´sultats du calcul des N+ pour l’e´volution
du combustible enrichi a` 4.3%, ne contenant pas d’impurete´s, sont donne´s dans le
tableau 3.11.
Tableau 3.11 – Valeurs des N+ a` t = 0 du 231Pa et du 230Th associe´es a` la production
d’232U
N+(0, tmax)
231Pa 230Th
tmax = 36GWj/tMLi 0.492 0.188
tmax = 55GWj/tMLi 0.464 0.300
Le tableau montre que le N+ du 231Pa diminue avec le taux de combustion.
Le tableau se lit de la sorte : 49.2 % du 231Pa pre´sent a` t=0 deviendra de l’232U
a` 36GWj/tMLi contre 46.4% a` 55GWj/tMLi. Ainsi il arrive un moment ou` le
taux de production d’232U par la voie 231Pa(n, γ) devient plus faible que le taux
de disparition de l’232U produit par cette meˆme voie. C’est ce que re´ve`le la figure
3.3 ou` est trace´ la quantite´ d’232U produite par la voie 231Pa(n, γ) pour un noyau
de 231Pa pre´sent a` t=0. Cette figure a e´te´ produite en utilisant la ”me´thode voie”
de´finie en 2.4, en ne conside´rant que les re´actions sur le 231Pa , le 232Pa et l’232U
avec un seul noyau de 231Pa pre´sent initialement. La figure 3.3 trace aussi l’e´volution
du N+(0, tf ) du
230Th en fonction de tf (taux de combustion final) en utilisant la
meˆme me´thode.
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Figure 3.3 – Variation des N+(0, tf ) en fonction du taux de combustion final (tf )
pour un enrichissement initial de 4.3 %
A partir de l’e´quation 3.5, du tableau 3.11 et de la deuxie`me ligne du tableau
3.2 on obtient les inventaires d’232U (+236Pu) en fonction du temps de latence T,
et ce sans qu’il eut e´te´ ne´cessaire de faire un calcul MURE pour chaque T. Ces
re´sultats sont regroupe´s sous la forme d’un tableau (3.12). Afin de ve´rifier que ce
calcul par N+ soit valide, une e´volution MURE avec une contamination en 231Pa et
230Th e´quivalent a` T=10 ans a e´te´ re´alise´e. Il en re´sulte une production de 236Pu+
232U de 10.32 mg/tMLi a` 55GWj/tMLi, ce qui est en accord avec le calcul par N+.
Tableau 3.12 – Quantite´s d’232U (mg/tMLi) produites en fonction de T (calcule´es
par N+)
T= 0 2 mois 6 mois 1 an 2 ans 5 ans 10 ans
tmax = 55GWj/tMLi 4.99 (3.23) 5.08 5.25 5.52 6.05 7.64 10.30
()∗ : dont 236Pu
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Pour un taux de combustion de 55GWj/tMLi, l’augmentation de la quantite´
d’232U est de 0.53 mg/tMLi par anne´e se´parant la se´paration chimique de l’irra-
diation (soit environ 10% par an). Pour e´viter une synthe`se trop importante d’232U
il est pre´fe´rable de ne pas trop attendre entre la se´paration chimique et la mise en
re´acteur.
Commentaires sur le calcul par N+ :
Il est important de noter que cette fac¸on de calculer les inventaires a` l’aide des N+
n’est valable que pour un enrichissement donne´ et ne peut s’appliquer pour un autre
enrichissement. En effet on a vu pre´ce´demment que le flux et les sections efficaces
de captures varient avec la teneur en noyaux fissiles. De ce fait la matrice A varie
et par conse´quents les N+. De la meˆme fac¸on si les noyaux AX, le noyau perturbe´
(230Th puis 231Pa dans l’application ci dessus ), et
A
′
Y (232U), l’observable, ont
une forte influence sur la forme du spectre et donc sur les sections efficaces alors
cette me´thode n’est pas adapte´e et une e´volution MURE est ne´cessaire. Dans notre
exemple l’232U , le 231Pa et le 230Th sont produits en tre`s faibles quantite´s, ils n’ont
aucun impact sur la forme du spectre, en revanche perturber l’235U pour calculer
la production d’232U en fonction de l’enrichissement n’est pas possible.
3.1.4 Uranium de Retraitement
Une e´volution MURE avec de l’uranium de retraitement enrichi (URTe) a e´te´
re´alise´e, le vecteur isotopique de cet uranium (cf. tableau 3.13) est caracte´ristique
de celui utilise´ dans les re´acteurs Franc¸ais de CRUAS-3 et CRUAS-4, il provient de
la re´fe´rence [URT07]. L’uranium de retraitement posse`de une proportion e´leve´e de
l’isotope 236, la pre´sence de ce poison neutronique ne´cessite un enrichissement plus
important que pour de l’uranium naturel enrichi pour obtenir un taux de combustion
e´quivalent (e.g un enrichissement de 3.567% mol. permet d’obtenir le meˆme taux de
combustion qu’un combustible a` l’uranium naturel enrichi a` 3.25 % ). La pre´sence de
l’236U et de l’232U dans le combustible frais va, bien entendu, eˆtre responsable d’un
inventaire en 236Pu et en 232U plus important que dans le cas de l’uranium naturel
enrichi. La figure 3.4 pre´sente l’inventaire d’232U seul au cours de l’irradiation ainsi
que le de´tail pour chaque voie. Chaque courbe repre´sente la quantite´ d’232U cre´e´
par une voie donne´e (cf. section 2.4). Le nume´ro de chaque voie fait re´fe´rence a`
celui donne´ en section 3.1. La voie D, est celle duˆe a` la pre´sence d’232U en de´but
d’irradiation (seules les re´actions de destruction de l’232U ne sont pas supprime´es de
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l’arbre).
La figure montre qu’au de´but de l’irradiation l’232U pre´sente dans le combustible
est peu a` peu de´truit, cette destruction n’est pas tout de suite compense´e par la
production, du fait, principalement, de la latence introduite par la pe´riode du 236Pu
et des deux re´actions ne´cessaire a` sa synthe`se. Ainsi la quantite´ d’232U passe par un
minimum aux alentours de 30GWj/tMLi. La quantite´ d’232U pre´sente a` la fin de
l’irradiation (au taux de combustion maximum de 40GWj/tMLi) est environ 22 %
infe´rieure a` celle avant la mise en coeur puis devient supe´rieure au bout d’un an et
demi de refroidissement, jusqu’a` devenir 2,7 fois plus grande au bout de 12 ans.
Tableau 3.13 – Vecteur isotopique de l’URTe et de l’Unat enrichi en de´but de cycle
Isotope URTe (% mol.) Unat enrichi
235U 3.567 3.567
236U 1.191 -
234U 0.081 0.048
232U 6.3 ppb -
Le tableau 3.14 compare voie par voie les quantite´s d’232U et de 236Pu pre´sentent
en fin d’irradiation pour l’URTe et l’Unat enrichi (composition donne´e dans le ta-
bleau 3.13). Le fait que l’URTe produise plus de 232U + 236Pu que l’Unat enrichi
(environ 4 fois plus) provient en majorite´ de la pre´sence d’232U et surtout d’236U en
de´but d’irradiation (voie D et 1). La plus grande quantite´ d’234U en URTe augmente
la production de la voie 3 d’un facteur e´quivalent au rapport
N234UURT (0)
N234UUnatenr. (0)
.
Tableau 3.14 – Quantite´ d’232U et de 236Pu a` la fin de l’irradiation pour de l’URTe
et de l’Unat enrichi a` 40 GWj/tMLi
Unat enrichi (3.567 %) URTe
Voies 236Pu (mg/tMLi) 232U (mg/tMLi) 236Pu 232U
1 1.29 0.23 4.84(0.95)∗ 1.07(0.17)∗
2 0.36 0.078 0.38 0.083
3 - 0.40 - 0.65
4 - 0.024 - 0.024
D - - - 2.99
Total 1.65 0.73 5.22 4.82
()∗ dont produit seulement a` partir de l’235U (i.e N236U(t = 0) = 0)
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Figure 3.4 – Production d’232U dans un combustible URTe selon chaque voie
Tableau 3.15 – Proportion d’232U +236 Pu dans le vecteur uranium et production
d’232U par unite´ d’e´nergie e´lectrique produite
Prod. 232U +236 Pu URTe Unat enrichi (3.567%)
mg/GWe.an 313 76
ppb 11.1 2.68
Le tableau 3.15 repre´sente la quantite´ d’232U+236Pu produite par le combustible
URTe et UO2 ayant tous deux le meˆme enrichissement et le meˆme taux de combus-
tion en proportion du vecteur uranium et par unite´ d’e´nergie e´lectrique produite.
Pour toutes ces normalisations l’232U +236 Pu est quatre fois plus pre´sent en URTe
qu’en UO2. La pre´sence d’
232U et surtout d’236U dans le vecteur URte en de´but
d’irradiation en est la cause.
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3.1.5 Re´sume´ des re´sultats
– L’enrichissement, de part l’augmentation du taux de combustion atteignable
qu’il permet, entraine une production plus e´leve´ d’232U . L’232U est trois fois
plus pre´sent dans le cycle pour un combustible enrichi a` 5 % qu’a` 3 %.
– La proportion d’232U dans le vecteur uranium est, a` la fin de l’irradiation,
quatre fois plus importante pour un enrichissement de 5% que 3%. En cause :
l’augmentation du taux de combustion qui entraine une plus grande production
d’232U par tMLi et une plus grande destruction de l’uranium : l’235U (par
fission) et d’238U (par conversion en 239Pu) en particulier.
– Le temps entre la purification chimique de l’uranium et la mise en re´acteur
entraine une surproduction d’232U de 10 % par an.
– La production d’232U est 4 fois plus importante en combustible URTe qu’en
combustible UO2 pour le meˆme enrichissement et le meˆme taux de combustion.
La pre´sence initiale d’232U et surtout d’236U en sont la cause.
3.1.6 Sensibilite´s aux donne´es nucle´aires
L’e´tude propose´e ici est la quantification de l’impact de la variation des donne´es
nucle´aires sur les inventaires en 232U et en 236Pu en fin d’irradiation par calcul direct.
Pour ce faire une se´rie de simulations d’un dixie`me d’assemblage REP en combustible
UO2 enrichi a` 4.3% mol. a e´te´ effectue´e. Pour chaque simulation, une section efficace,
choisie pour son importance dans la synthe`se des noyaux sus-cite´s, est augmente´e de
10% (afin d’appre´cier la variation) sur la gamme d’e´nergie [10−10, 20]MeV (la section
efficace totale n’est pas conserve´e). L’impact sur les inventaires est renseigne´ dans
le tableau 3.16. De plus la cre´ation du 236Pu de´pend du rapport de branchement
isome`rique de la re´action 237Np(n, 2n)236Npm, ainsi l’e´cart avec une simulation ou`
ce rapport est augmente´ de 10% est pre´sente´ dans le tableau 3.16.
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Tableau 3.16 – Sensibilite´s de la production de l’232U et du 236Pu aux donne´es
nucle´aires a` la fin de l’irradiation (55GWj/tMLi).
Sensibilite´ (%/%)
Re´action Prod. 232U Prod. 236Pu
236U(n, γ) 0.31 0.58
237Np(n, 2n) 0.52 1.0
IBR∗ 237Np(n, 2n) 236Npm 0.58 1.26
231Pa(n, γ) 0.32 -
232U(n, γ) -0.061 -
232U(n, f) -0.13 -
236Pu(n, f) -0.13 -0.21
236Pu(n, γ) -0.020 -0.020
∗ Rapport de branchement isome`rique
Comme attendu, la production d’232U et 236Pu est tre`s sensible aux sections ef-
ficaces de la voie principale et notamment a` la re´action 237Np(n, 2n). Cette re´action
est relativement connue jusqu’a` 10 MeV (cf. figure 3.5b) pour ce qui est de la pro-
duction de l’isome`re (point bleu). En revanche il n’existe aucune mesure en dessous
de 10 MeV pour la production totale (isome`re + fondamental) (points verts). Toutes
ces mesures ont e´te´ re´alise´es il y a plus de 30 ans.
La section efficace de la re´action 236U(n, γ) est bien connue aux e´nergies ther-
miques cependant aucun point de mesure n’est disponible dans la zone des re´sonances
re´solues et les mesures dans la re´gion rapide sont en de´saccord (cf. fig 3.5a).
Pour ce qui est de la re´action 231Pa(n, γ), une seule mesure a e´te´ re´alise´e (a` 0.025
eV), si les bases de donne´es passent par ce point en revanche des e´carts importants
(supe´rieur a` un facteur 2) existent entre elles pour des e´nergies supe´rieures (cf. figure
3.6) .
Les sections efficaces de destruction de l’232U sont tre`s mal connues. Aucune me-
sure n’a e´te´ re´alise´ sur la re´action (n, γ) (calcule´ avec le code GNASH) et les mesures
de la re´action (n, f) (pre´sentes en nombre) sont pour la plupart entache´es d’erreurs
conse´quentes. De plus une seule mesure a e´te´ re´alise´e dans la re´gion thermique (cf.
figure 3.5c et 3.5d).
En re´sume´, la plupart de ces re´actions souffrent d’un manque de mesure. Cepen-
dant, au regard des valeurs de sensibilite´, si il fallait retenir deux sections efficaces
a` mesurer en priorite´ ces dernie`res seraient 237Np(n, 2n) 236Np (Production de l’e´tat
69
3.1. COMBUSTIBLE UO2
fondamental inconnu) et 236U(n, γ), surtout dans la gamme d’e´nergie des re´sonances
re´solues. En cas de multi-recyclage de l’uranium, l’232U s’accumulant, la sensibilite´
de la production d’232U a` ces sections efficaces de destructions serait plus impor-
tante. Dans ce cas la mesure de la section efficace 232U(n, γ) actuellement inconnue
serait appre´ciable.
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Figure 3.6 – 231Pa(n, γ)
Afin d’avoir un ordre d’ide´e des incertitudes sur la production d’232U et de 236Pu
une comparaison avec la base de donne´e JEFF3.1 a e´te´ entreprise, les e´carts sont
indique´s dans le tableau 3.17, a` la fin de l’irradiation.
Tableau 3.17 – E´carts entre les bases JEFF 3.1 et ENDF 7.1 sur la production d’232U
et de 236Pu
Noyau % e´cart
(ENDF/JEFF-1 )
232U 17.8
236Pu 8.6
Les e´carts entre bases de donne´es impliquent une variation tre`s importante sur la
production d’232U et de 236Pu en combustible UO2 (cf. tableau 3.17) si bien que les
re´sultats e´nonce´s dans les sections pre´ce´dentes peuvent, le´gitimement, eˆtre soumis a`
discussions. Le tableau 3.18 indique la variation entre la quantite´ de 236Pu et d’232U
produite avec JEFF et celle avec ENDF pour chaque voie. Les inventaires calcule´s
avec ENDF sont supe´rieurs a` ceux calcule´s avec JEFF , et ce, pour toutes les voies
de production.
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Tableau 3.18 – E´carts entre les bases JEFF 3.1 et ENDF 7.1 sur la production d’232U
et de 236Pu. De´tails par voies
Voies % e´cart
(ENDF/JEFF-1 )
232U 236Pu
3.1(235U(n, γ)...) 11.2 7.4
3.2(238U(n, 2n)...) 25.0 20.0
3.3(234U
α−→ 230Th...) 22.0 -
3.4(235U
α−→ 231Th...) 9.95 -
En plus de ces incertitudes provenant des donne´es nucle´aires s’ajoutent les incer-
titudes statistiques. Elles ont e´te´ estime´es en re´alisant la meˆme e´volution 50 fois tout
en changeant la graine du ge´ne´rateur de nombre ale´atoire de MCNP pour chaque
calcul. L’incertitude est de´termine´e comme e´tant le rapport de l’e´cart type sur la
moyenne des inventaires de ces 50 e´volutions en fin d’irradiation. On obtient une
erreur de 0.6 % sur l’232U et de 1.1% sur le 236Pu.
3.1.7 Conclusion
La production d’232U de´pend en premier lieu du taux de combustion, en effet
l’e´quilibre (Production d’232U = destruction d’232U) n’est pas atteint. Ainsi plus le
combustible est enrichi plus le taux de combustion peut eˆtre e´leve´ et ainsi plus la
production d’232U est importante. La voie de synthe`se principale de l’232U + 236Pu
est 235U(n, γ)236U(n, γ)237Np(n, 2n)236Npm →236 Pu →232 U . Le 236Pu ayant une
demie-vie de 2.86 ans, la majeure partie de l’232U se trouve encore sous la forme
de 236Pu a` la fin de l’irradiation. Ainsi la quantite´ d’232U croˆıt de plus d’un facteur
deux entre la fin de l’irradiation et 12 ans de refroidissement (cf figure 3.2).
Pour un meˆme taux de combustion, un combustible plus enrichi produit plus
de 236Pu mais moins d’232U . La somme des inventaires des deux isotopes est plus
importante pour le combustible le plus enrichi mais la variation reste faible. La
moindre production de 236Pu provient d’un flux plus faible et la plus grande produc-
tion d’232U provient d’un inventaire plus important en 234U (pre´curseur de la voie
principale de production d’232U(hors 236Pu ) (cf. section 3.1.1).
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Deux voies de production de l’232U passent par la de´croissance de l’234U et de
l’235U , si bien que le temps T se´parant la purification de l’uranium de la mise en
coeur influence la production d’232U . Ainsi pour un combustible enrichi a` 4.3 % ir-
radie´ pendant 55GWj/tMLi l’augmentation de la production d’232U (+236Pu) est
d’environ 10 % par an se´parant la purification de l’irradiation. Ce chiffre est de 30
% par an pour l’232U seul (hors 236Pu). Ces chiffres sont donne´s comparativement
au cas ou` T=0 (cf. section 3.1.3). Pour limiter la production d’232U il est pre´fe´rable
d’irradier le plus vite possible le combustible apre`s la purification de l’uranium.
Afin d’ame´liorer les pre´dictions sur l’232U il serait inte´ressant de mesurer la sec-
tion efficace 237Np(n, 2n)236Np. En effet, le rapport de branchement isome`rique n’a
pas e´te´ mesure´ pre`s du seuil et sa sensibilite´ a` la production d’232U est e´leve´e. De
plus, la re´action 236U(n, γ) a une influence importante sur la production d’232U mais
les mesures dans le domaine des re´sonances sont absentes et me´riteraient d’eˆtre re´a-
lise´es. Les e´carts de 17.6 % et de 8.9 % sur la production de respectivement l’232U
et le 236Pu entre les bases JEFF 3.1 et ENDF 7.1 illustrent la ne´cessite´ de ces me-
sures.(cf. section 3.1.6).
Pour un combustible issu du retraitement de l’uranium (URTe) environ 22 %
de l’232U , initialement pre´sent, est de´truit au cours de l’irradiation. Cependant la
production de 236Pu est telle qu’apre`s 12 ans de refroidissement la quantite´ d’232U
est 2.7 fois supe´rieure a` la quantite´ initiale. Comparativement a` un combustible
provenant d’uranium naturel enrichi au meˆme taux, et ayant atteint le meˆme taux
de combustion, le combustible URTe use´ contient plus d’232U +236 Pu. En cause :
une pre´sence initiale d’232U et surtout d’236U qui raccourcit d’une re´action la voie
principale (cf section 3.1.4).
3.2 Combustible MOX
Le combustible e´tudie´ ici est un me´lange d’oxydes de plutonium et d’uranium ap-
pauvri. Le vecteur plutonium correspond au plutonium moyen disponible en France
en 2015 [YV05]. Les vecteurs uranium appauvri et plutonium sont donne´s dans le
tableau 3.19.
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Tableau 3.19 – Composition isotopique du combustible MOX
Isotopes (% mol.)
238Pu 2.70
239Pu 55.93
240Pu 25.94
241Pu 7.42
242Pu 7.31
241Am 0.70
234U 0.001
235U 0.020
238U 99.979
Plusieurs voies de productions ont e´te´ identifie´es, elles sont liste´es ci-dessous.
235U(n, γ)236U(n, γ)
238U(n, 2n)
}
237U
β−−−−→
6.75j
237
Np(n, 2n)

236Npm
β−−−−→
22.5h
236Np
β−−−−−−→
1.53.105a
 236Pu α−−−→2.86a 232 U
(3.6)
234U
α−−−−−→
2.45.105a
230Th(n, γ)231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.7)
235U
α−−−−−→
7.04.108a
231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.8)
241Am
α−−−→
432.2a
237Np (3.9)
238Pu(n, 3n)236Pu (3.10)
238Pu(n, 2n)237Pu
β+−−−→
45.2j
237Np (3.11)
Il a e´te´ montre´ dans la section 3.1 que la principale voie de production de l’232U
dans un combustible UO2 est
235U(n, γ)236U(n, γ)...237Np(n, 2n)..236Pu. L’inventaire
en 235U e´tant beaucoup plus faible en MOX, il parait raisonnable d’intuiter que
la production d’232U sera plus faible pour ce combustible. De plus il semble peu
probable que les voies exclusives au MOX puissent compenser ce manque d’235U . En
effet les re´actions (n,3n) ont des seuils e´leve´s ( > 10MeV ) et les quantite´s de 238Pu et
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de 241Am sont relativement faibles. Afin de ve´rifier ces assertions une e´volution a e´te´
re´alise´e avec une teneur de 10.1 % mol. de plutonium (sans contamination au 237Np
issu de 241Am) permettant d’atteindre un taux de combustion de 55GWj/tMLi. La
quantite´ d’232U produite a` la fin de l’irradiation est renseigne´e dans le tableau 3.20.
La me´thode N+ a e´te´ utilise´ pour de´terminer quels noyaux pre´sents initialement sont
responsables de la synthe`se d’232U . Ainsi, les valeurs de N+232U et N
+
236Pu sont donne´es
pour chaque noyau pre´sent initialement. Le produit N+j . Ni(t = 0) correspond a` la
quantite´ de noyau j produit a` la fin de l’irradiation par les noyaux i pre´sents dans le
combustible frais (donne´s en µg/tMLi).
Tableau 3.20 – Production d’232U et de 236Pu par les diffe´rents noyaux pre´sents
initialement (µg/tMLi)
Noyau N+232U N
+
236Pu N
+
232U . Ni(t = 0) N
+
236Pu . Ni(t = 0)
µg/tMLi µg/tMLi
238Pu 1.29 .10−8 9.88 .10−9 34.38 26.3
239Pu 1.01 .10−11 4.95 .10−11 0.56 2.70
240Pu 1.21 .10−10 4.87 .10−10 3.08 12.4
241Pu 4.08 .10−10 1.29 .10−9 2.98 9.5
242Pu 7.21 .10−14 4.48 .10−13 0.001 0.00
241Am 8.72 .10−9 1.98 .10−8 6.02 13.7
Total - - 47.0 64.6
234U 7.84 .10−7 1.18 .10−8 6.93 0.10
235U 1.95 .10−8 7.022 .10−8 34.2 123
238U 3.99 .10−10 1.16 .10−9 349 1011
Total - - 390 1134
Il ressort assez clairement du tableau 3.20 que l’238U est le noyau responsable de
la quasi-totalite´ de la production d’ 232U et de 236Pu. De plus, la majeure partie de
l’232U est encore sous forme de 236Pu a` la fin de l’irradiation (75 %). Pour rappel, en
combustible UO2 et pour le meˆme taux de combustion, la production totale est de
4.99mg/tMLi, soit environ trois fois plus. Les assertions introduites pre´ce´demment
sont donc corrects : le combustible MOX produit moins d’232U et de 236Pu car la
quantite´ d’235U y est bien infe´rieure. Le tableau 3.21 compare pour plusieurs norma-
lisations la production d’232U +236 Pu entre le combustible MOX et le combustible
UO2 (4.3% d’
235U), les deux irradie´s jusqu’a` 55GWj/tMLi
76
3.2. COMBUSTIBLE MOX
Tableau 3.21 – Production d’232U+236Pu par unite´ d’e´nergie e´lectrique et proportion
dans le vecteur uranium a` la fin de l’irradiation (55GWj/tMLi)
Combustible mg/(GWe.an) ppb
(partie par milliard)
MOX 36 1.94
UO2 4.3% 111 5.51
(cf. section 3.1)
3.2.1 Influence du temps se´paration-irradiation
3.2.1.1 Vieillissement du plutonium
La contamination en 237Np, provenant de la de´croissance de l’241Am lors du
refroidissement entre la se´paration chimique du plutonium et la mise en coeur du
combustible MOX, n’a pas e´te´ prise en compte dans ce qui pre´ce`de. Or, le 237Np,
e´tant un pre´curseur du 236Pu, il peut avoir une influence sur l’inventaire en 236Pu
et 232U . Il a e´te´ calcule´ que le plutonium issu du retraitement d’un combustible
UOx enrichi a` 3 %, irradie´ pendant 36GWj/tMLi, ayant refroidi trois ans avant
se´paration puis deux ans avant la mise en coeur, posse`de en son sein environ 120
ppm de 237Np. La concentration est donc, pour un combustible MOX a` 10.1% de
plutonium, de environ 12 ppm par noyau lourd initial. Les N+236Pu et N
+
232U du
237Np
a` t = 0 valent respectivement 4.7 .10−6 et 3.07 .10−6 ainsi, pour une mole de me´tal
lourd initial, il est produit respectivement 12.10−6N+236Pu et 12.10
−6N+232U de
236Pu
et de 232U , soit respectivement 5.5 .10−11mol./mol.MLi et 3.7 .10−11mol./mol.MLi.
Ainsi la production supple´mentaire d’232U et de 236Pu induite par ce laps de temps
est, respectivement, d’environ 35µg/tMLi et de 56µg/tMLi. L’impact du temps
entre la se´paration chimique et la mise en coeur est donc relativement faible mais
non ne´gligeable puisqu’elle repre´sente dans ce cas une augmentation d’environ 5.6
% de la production d’232U +236 Pu.
3.2.1.2 Vieillissement de l’uranium appauvri
Le vieillissement de l’uranium appauvri laisse apparaitre du 230Th et du 231Pa
de par la de´croissance de, respectivement, l’234U et l’235U . E´tant donne´e la faible
concentration de ces deux derniers isotopes, la production supple´mentaire d’232U
cause´e par le vieillissement est faible. En utilisant la meˆme me´thodologie que celle
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de´finie en section 3.1.3, il vient que, si l’uranium appauvri a vieilli 30 ans, la pro-
duction supple´mentaire d’232U est de 20µg/tMLi, ce qui est ne´gligeable.
3.2.2 Conclusion
E´tant donne´e la faible teneur en 235U du combustible MOX, la voie
235U(n, γ)236U(n, γ)237Np(n, 2n)236Npm →236 Pu→232 U
qui e´tait la voie principale en combustible UO2 est ici tre`s faible. La majeure partie
de l’232U(+236Pu) est cause´e par la pre´sence de l’238U . Les isotopes du plutonium
participent de fac¸on limite´e a` la production de l’232U(+236Pu) (∼ 7 % du total).
De ce fait la production d’232U(+236Pu) est trois fois plus faible que dans le cas du
combustible UO2. Le vieillissement du plutonium (apparition du pre´curseur
237Np
par 241Am
α−−−−−−−→
T1/2=433ans
237Np) augmente d’environ 5.6 % la production d’232U +236
Pu pour un plutonium vieux de deux ans apre`s se´paration. Le vieillissement de
l’uranium appauvri impacte de fac¸on plus anecdotique la production d’232U puisque
pour de l’uranium appauvri vieux de trente ans la majoration de la production
d’232U(+236Pu) n’est que d’environ 1 %. Les variations des temps de latence du
cycle ont, pour le combustible MOX une faible influence sur la production d’232U .
3.3 Combustible ThU
Le combustible en question ici est du (Th, U)O2 constitue´ exclusivement d’
233U
et de 232Th. Un vecteur uranium ne contenant que de l’233U est, en pratique, quasi-
impossible a` obtenir. Il contient e´galement de l’234U , 235U , 236U et de l’232U dans des
proportions variables selon la technologie de re´acteur qui a servi a` le synthe´tiser, selon
le taux de combustion etc... Ceci e´tant, la proportion d’233U est supe´rieure a` 90%
pour un vecteur uranium provenant de l’irradiation d’un combustible (Th, Pu)O2.
Cette e´tude permet alors de de´gager des tendances pour la production d’232U avec un
combustible ThU dont le vecteur uranium provient du retraitement d’un combustible
ThPuO2.
Les principales voies de synthe`se de l’232U sont les suivantes :
232Th(n, 2n)231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ) 232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.12)
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232Th(n, γ) 233Th
β−−−−→
21.8m
233Pa
β−−−→
27j
233U(n, 2n) 232U (3.13)
232Th(n, γ)233Th
β−−−−→
21.8m
233Pa(n, 2n)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.14)
Si le thorium provient d’un minerai contenant de l’uranium :
230Th(n, γ) 231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ) 232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.15)
Une premie`re simulation, avec une teneur en 233U de 3.55 % permettant d’at-
teindre un taux de combustion de 55GWj/tMLi a e´te´ re´alise´e. La figure 3.7 montre
l’e´volution de la quantite´ d’232U (+ 232Pa) au cours de l’irradiation de´taille´e pour
chaque voie de production. Bien que la voie passant par 233U(n, 2n) soit pre´ponde´-
rante au tout de´but de l’irradiation, la voie 3.12 est a` la fin de l’irradiation (55GWj/t)
responsable de la quasi-totalite´ de la synthe`se de l’232U (99.0%). Les voies 3.14 et
3.13 sont ne´gligeables, elles repre´sentent respectivement 0.16% et 0.84% du total.
Figure 3.7 – Production d’232U (+ 232Pa) en REP ThU. De´tails par voies.
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3.3.1 Impact de la teneur en uranium
Pour voir l’impact de la teneur sur la production 232U , deux simulations ont e´te´
re´alise´es l’une avec 3% l’autre 4% (% mol. d’233U). Les re´sultats montrent que plus la
teneur est e´leve´e moins l’est la production d’ 232U pour le meˆme taux de combustion.
Les inventaires du tableau 3.22 sont donne´es pour une irradiation de 42GWj/tMLi,
soit le taux de combustion maximum atteignable pour une teneur de 3%.
Tableau 3.22 – Production d’232U en fonction de la teneur en 233U a` 42GWj/tMLi
teneur 3% 3.55% 4%
Prod. 232U 71.8 65.8 60.7
(g/tMLi) a` t=42GWj/tMLi
Le fait que la quantite´ du pre´curseur 232Th soit plus grande en combustible peu
concentre´ en uranium n’explique qu’en partie la plus grande production d’232U pour
cette plus faible teneur. En effet, comme explique´ dans la section 3.1.1, le flux est
normalise´ a` la puissance or cette puissance est identique pour chaque teneur, si bien
que, si N233U augmente alors le produit < σU [233](n,f) >< φ > doit diminuer pour
maintenir la puissance constante. Ainsi plus le combustible est concentre´ en ura-
nium, plus la bosse thermique du spectre neutronique diminue (cf. figure 3.8a et
section 3.1.1) et donc plus les sections efficaces de captures sont petites.
La quantite´ du pre´curseur 232Th, le flux ainsi que la section efficace de la re´action
231Pa(n, γ) e´tant plus grands en combustible moins concentre´, la production 232U
est plus importante. Le tableau 3.23 illustre cette assertion : il pre´sente la variation
de < φ >, N232Th σ232Th(n,2n) en de´but d’irradiation et de < φ >, N231Pa, σ231Pa(n,γ)
en milieu d’irradiation (21GWj/tMLi) entre la simulation a` 3% et a` 4% d’233U
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(a) De´but d’irradiation (b) Fin d’irradiation
Figure 3.8 – Spectres neutronique
Tableau 3.23 – E´carts entre les simulations (3 % et 4 % d’233U) sur le taux de re´action
232Th(n, 2n) et 231Pa(n, γ)
N232Th < σ232Th(n, 2n) > < φ > Taux de Re´action
1
∆X
X
= -1.03 0 -11.9 -12.8
X4%
X3%
− 1 a` t=0
N231Pa < σ231Pa(n, γ) > < φ > Taux de Re´action
∆X
X
= -6.31 -8.47 -11.9 -25.7
X4%
X3%
− 1 a` t=21GWj/tMLi
Le tableau 3.24 pre´sente la production d’232U pour les trois enrichissements a`
leur taux de combustion maximum respectif. La production d’232U est donne´e pour
plusieurs normalisations. La production d’232U en g/tMLi e´volue de fac¸on quasi-
line´aire avec la teneur en 233U sur l’intervalle [3%-4%] : environ 40 (g/tmLi)/%, de
ce fait la production d’232U normalise´e par unite´ d’e´nergie e´lectrique produit reste
stable avec la teneur. La quantite´ d’232U dans le cycle ne de´pend donc pas de la
teneur.
1. ∆RR =
∆N
N +
∆σ
σ +
∆φ
φ +
∆N
N
∆σ
σ +
∆N
N
∆φ
φ +
∆σ
σ
∆φ
φ +
∆N
N
∆σ
σ
∆φ
φ
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Tableau 3.24 – Production d’232U en fonction de la teneur en 233U a` leurs taux de
combustion maximum
teneur 3% 3.55% 4%
(g/tMLi) 71.8 94.0 112
( kg/GWe.an) 2.11 2.11 2.09
(%) dans ~U 0.31 0.39 0.45
Taux de combustion 42 55 66
Maximum (GWj/tMLi)
3.3.2 Impact du minerai de thorium utilise´
Les plus grandes re´serves connues de thorium se situent dans des de´poˆts al-
luvionnaires et dans des sables de plages. Le thorium est incorpore´ dans la mo-
nazite [Ben05]. La monazite est un mine´ral de phosphate de formule chimique
(RE, Th, U)PO4 ou` RE signifie terre rare. La pre´sence d’uranium dans ces roches
de´grade le´ge`rement la purete´ isotopique du thorium. En effet le premier descendant
de l’234U est le 230Th, pre´curseur d’232U en re´acteur. Il est indique´ dans la re´fe´rence
[Ben05] que selon la re´gion le rapport (en masse) U3O8
ThO2
dans la monazite varie de
0.02 (Afrique du Sud) a` 1.38 (Italie) ce qui correspond a` un rapport U
Th
de 0.015 et
1.03 respectivement. En conside´rant l’uranium a` l’e´quilibre avec ses descendants, le
nombre de noyaux de 230Th par noyau d’234U est
λ234U
λ230Th
, ainsi la quantite´ de 230Th
pour un noyau d’uranium est 5.6 .10−5 1. λ234U
λ230Th
.La proportion molaire de 230Th dans
le vecteur thorium s’e´crit :
(
230Th
Th
)mol.
= 5.6 .10−5
λ234U
λ230Th
MTh
MU
U
Th
avec MU et MTh les masses molaires moyennes de l’uranium et du thorium (le rap-
port U
Th
est un rapport de masse). La proportion
230Th
Th
varie ainsi de 0.25 ppm a` 17
ppm. En conside´rant que la totalite´ du 230Th devienne a` l’issue de l’irradiation de
l’232U , la quantite´ supple´mentaire d’232U serait approximativement (pour un com-
bustible a` 3.55 % d’U [233]) de 0.242g/tMLi et 16g/tMLi soit une augmentation
de respectivement 0.26% et 17 % (production de 94 g/tMLi pour le ThU 3.55% a`
55GWj/tMLi .cf. 3.3).
En re´alisant le calcul des inventaires adjoints on obtient le N+ du 230Th pour une
1. Proportion d’234U dans l’uranium naturel
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irradiation de 55GWj/tMLi. La quantite´ d’232U supple´mentaire est (en g/tMLi) :
m232U
mMLi
=
1
NaN
+
230ThN230ThM232U .
Na
NTh
(
e
e−1M233U +MTh
) .106
m232U
mMLi
=
M232U(
e
1−eM233U +MTh
) . N230Th
NTh
. N+230Th .10
6
(3.16)
avec e la teneur, MX les masses molaires, N230Th et NTh respectivement le nombre
de noyaux de 230Th et le nombre total de noyaux de thorium, avant l’irradiation.
La valeur de N+230Th(0, 55GWj/tMLi) pour le combustible a` 3.55% d’
233U irradie´ a`
55GWj/tMLi est de 0.292 (∼ 30% du 230Th pre´sent initialement devient de l’232U a`
la fin de l’irradiation). La figure 3.9 repre´sente la production supple´mentaire d’232U
induite par la pre´sence d’uranium dans le minerai de thorium.
Figure 3.9 – Augmentation de la production d’232U en fonction du rapport U
Th
du
minerai de thorium
A moins d’utiliser du minerai qui s’apparente plus a` du minerai d’uranium que de
thorium (ie U/Th > 1) la production supple´mentaire d’232U , induite par la pre´sence
du 230Th, reste limite´e ( + 5.0 % pour U/Th = 1 ).
3.3.3 Re´sume´ des re´sultats
– La synthe`se d’232U provient presque exclusivement (>99%) de la voie 232Th(n, 2n)231Pa(n, γ)
– Sur la gamme [3%− 4%] d’233U la quantite´ d’232U (en g/tMLi) augmente de
40g/tMLi/%
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– La quantite´ d’232U dans le cycle (ie quantite´ en kg/(GWe.an)) ne de´pend pas
de la teneur en 233U
– La proportion d’232U dans le vecteur uranium varie, selon la teneur en 233U en
de´but d’irradiation, de 0.31% a` 0.45%. Pour rappel la proportion est de 5.5 ppb
en combustible UO2 (4.3%
235U ,55GWj/tMLi)et de 1.9 ppb en combustible
MOX (10.1% Pu,55GWj/tMLi). La proportion d’232U dans le vecteur ura-
nium est a` l’issue de l’irradiation environ 1 million de fois plus grande en
combustible ThU que ce qu’elle est en combustible UO2 ou MOX.
– L’influence de la provenance du minerai de thorium sur la production d’232U
est mineur. En effet, la production d’232U est augmente´e de 5 % si le thorium
provient d’un minerai ou` le rapport (en masse) Th
U
est e´gal a` 1.
3.3.4 Sensibilite´s aux donne´es nucle´aires
Une e´tude de sensibilite´ aux donne´es nucle´aires a e´te´ re´alise´e. Comme a` la section
3.1.6 plusieurs e´volutions ont e´te´ effectue´es, en faisant varier, pour chacune d’entre
elles, une section efficace d’inte´reˆt vis a` vis de la synthe`se de l’232U . Les valeurs de
sensibilite´ sont donne´es a` la fin de l’irradiation (55GWj/tMLi), pour une teneur
de 3.55%, (cf. tableau 3.25). Il est inte´ressant de noter que la production d’232U est
tre`s peu sensible a` ses sections efficaces de destruction. Le taux de production nette
d’232U peut s’e´crire de fac¸on simplifie´ :
dN232U
dt
= N231Paσ
231Pa
(n,γ) φ−N232U
(
σ
232U
(n,abs.)φ+ λ232U
)
a` l’e´quilibre et en conside´rant que λ232U << σ
232U
(n,abs.)φ on a :
N231Paσ
231Pa
(n,γ) = N232Uσ
232U
(n,abs.)
Pour que la sensibilite´ de σ
232U
(n,abs.) soit du meˆme ordre que celle de σ
231Pa
(n,γ) il faut
que
N232U
N231Pa
soit proche de
σ
231Pa
(n,γ)
σ
232U
(n,abs.)
soit ∼ 2.3. Or ce rapport est le´ge`rement supe´rieur
a` 1 a` la fin de l’irradiation.
Ainsi pour des temps d’irradiation plus longs, ou pour plusieurs cycles de re-
cyclage du vecteur uranium, la production d’232U sera plus sensible a` ses sections
efficaces de destruction, car le rapport
N232U
N231Pa
sera plus grand.
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Tableau 3.25 – Sensibilite´s de la production d’232U aux sections efficaces : combus-
tible ThU
Section efficace 232Th(n, 2n) 231Pa(n, γ) 233U(n, 2n)
Sensibilite´ (%/%) 0.90 0.53 0.034
Section efficace 232U(n, f) 232U(n, γ) 231Pa(n, f) 233U(n, f)
Sensibilite´ -0.14 -0.12 -0.0043 -0.096
D’apre`s la figure 3.10, la section efficace 232Th(n, 2n) est relativement bien connue.
En revanche, la section efficace de capture sur le 231Pa n’est base´e que sur une me-
sure (a` 0.025eV), et au regard de la sensibilite´ de cette re´action a` la synthe`se de
l’232U , il serait judicieux de re´aliser une se´rie de mesures. Notamment aux alentours
de la premie`re re´sonance (0.4 eV) ou` l’e´cart entre JEFF et ENDF est proche de 20
% (cf. sections efficaces en section 3.1.6).
Dans le cas d’un multi-recyclage de l’uranium, les sensibilite´s des sections efficaces
de destruction de l’232U seront plus importantes. Ainsi, il pourrait e´galement eˆtre
une bonne ide´e de mesurer la section efficace 232U(n, γ) pour laquelle aucune mesure
n’a e´te´ re´alise´e (cf. sections efficaces en section 3.1.6). Cependant, au vue de l’acti-
vite´ gamma de l’232U , la fabrication et la manipulation de cibles de cet isotope peut
s’ave´rer de´licate.
Figure 3.10 – Section efficace 232Th(n, 2n)
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3.3.4.1 E´carts entre JEFF-3.1 et ENDF-7.1
La simulation d’un combustible (Th, U)O2 a` 3.55 % d’uranium en REP utilisant
la base JEFF-3.1 pre´sente un inventaire en 232U a` la fin de l’irradiation de 10.6 %
infe´rieur a` celui calcule´ en utilisant ENDF-7.1. Ceci provient ; d’une part, du fait
que la section efficace moyenne < σ
231Pa
(n,γ) > est plus grande avec la base ENDF, et
d’autre part que la section efficace moyenne < σ
232Th
(n,γ) > est plus petite. < σ
232Th
(n,γ) >
plus petite signifie une moins bonne re´ge´ne´ration du noyau fissile avec ENDF. Donc
une quantite´ d’233U moins importante avec ENDF. De plus, parce que < σ
233U
(n,f) > ne
varie pas avec le changement de base, le flux doit eˆtre plus e´leve´ afin que la puissance
demeure constante. Sachant cela, il vient que comme < σ
232Th
(n,2n) > ne varie pas avec le
changement de base le taux de production de 231Pa est plus important avec ENDF.
Ainsi les trois termes du taux de production de l’232U (N231Pa, < σ
231Pa
(n,γ) > et < φ >
sont plus e´leve´s avec ENDF7.1.
Erreur statistique La meˆme simulation a e´te´ re´alise´ 50 fois en changeant la
graine du ge´ne´rateur de nombre ale´atoire de MCNP, l’e´cart type sur la moyenne des
50 inventaires d’232U estime l’erreur relative. On obtient 0.43% d’erreur relative a` la
fin de l’irradiation.
3.3.5 Conclusion
La synthe`se d’232U en combustible ThU provient a` 99 % de la voie 232Th(n, 2n)231Pa(n, γ)232U .
L’e´quilibre en 232U n’e´tant pas atteint, la quantite´ d’232U (en g/tMLi) croit avec
le taux de combustion. Cette quantite´ varie de fac¸on quasi-line´aire avec la teneur
sur l’intervalle [3%-4%] (environ (40g/tMLi)/%), si bien que normalise´e a` l’e´nergie
e´lectrique produite la quantite´ d’232U ne varie pas avec la teneur en 233U . La quan-
tite´ d’232U dans le cycle ne de´pend pas de la teneur (ou, ce qui revient au meˆme, du
taux de combustion maximum atteignable)
Pour un meˆme taux de combustion, un combustible plus riche en 233U produit moins
d’232U car la quantite´ du pre´curseur, le 232Th, est plus faible mais surtout car le flux
et la section efficace 231Pa(n, γ) sont infe´rieurs.
Le minerai de thorium pouvant eˆtre meˆle´ a` l’uranium, le thorium contient alors du
230Th (de´croissance de l’234U). Cependant, sa pre´sence n’entraine qu’une surproduc-
tion limite´e d’232U par la voie 230Th(n, γ)231Pa(n, γ)232U . En effet pour un minerai
contenant (en masse) autant d’uranium que de thorium l’augmentation n’est que de
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5.0 %.
Au vue de la valeur de sensibilite´ a` la production d’232U de la section efficace
231Pa(n, γ) (cf. section 3.3.4) et du peu de donne´es expe´rimentales disponibles (une
seule mesure a` 0.025 eV), la mesure de cette section efficace serait d’un grand inte´reˆt
pour pre´dire avec plus de pre´cision la production de l’inde´sirable 232U . De meˆme, la
section efficace de capture de l’232U est comple`tement inconnue (calcule´e par mode`le
optique) or son influence sur la production d’232U pourrait s’ave´rer importante dans
le cas du multi-recyclage de l’uranium.
L’ e´cart entre les bases JEFF et ENDF sur la production d’232U est de 10.6 %. Cet
e´cart provient des diffe´rences sur les sections efficaces 231Pa(n, γ) et 232Th(n, γ) (cf.
section 3.3.4.1).
3.4 Combustible ThPu
Les voies de production identifie´es pour ce combustible sont les suivantes :
Voie 232Th(n, 2n) :
232Th(n, 2n)231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ) 232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.17)
Voie 233U(n, 2n) :
232Th(n, γ) 233Th
β−−−−→
21.8m
233Pa
β−−−→
27j
233U(n, 2n) 232U (3.18)
Voie 233Pa(n, 2n) :
232Th(n, γ)233Th
β−−−−→
21.8m
233Pa(n, 2n)232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.19)
Si de l’uranium est pre´sent dans le minerai de thorium : Voie 230Th(n, γ) :
230Th(n, γ) 231Th
β−−−−→
25.5h
231Pa(n, γ) 232Pa
β−−−−→
1.32j
232U (3.20)
Au regard de ce qui a e´te´ montre´ pour les autres combustibles, a` savoir que, le
plutonium n’est responsable que d’une faible partie de la production d’232U en com-
bustible MOX (cf. 3.2), et que la voie 232Th(n, 2n)...231Pa(n, γ)..232U est responsable
de 99% de la synthe`se d’232U en combustible ThU (cf. 3.3), on peut, sans prendre
trop de risque, affirmer que la cre´ation d’232U en combustible ThPu ne de´pendra que
de cette voie. Le tableau 3.26 indique la quantite´ d’232U produite par les diffe´rentes
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voies lie´es a` la pre´sence de thorium, ainsi que la quantite´ totale d’232U . Ce tableau
montre clairement que seule la voie 3.17 (232Th(n, 2n)...231Pa(n, γ)..232U) participe,
de fac¸on importante, a` la synthe`se d’232U . Le vecteur isotopique du plutonium est
renseigne´ dans le tableau 3.28, le thorium est du 232Th pur. Ce combustible est a`
11% (molaire) de plutonium, ce qui permet d’atteindre un taux de combustion de
55GWj/tMLi.
Tableau 3.26 – Production d’232U par les diffe´rentes voies (55GWj/tMLi)
Voies Prod. 232U (g/tMLi)
3.17232Th(n, 2n) 76.3
3.18233U(n, 2n) 0.46
3.19233Pa(n, 2n) 0.11
Total 77.2
Tableau 3.27 – Production d’232U (55GWj/tMLi) pour diffe´rentes normalisations.
Comparaison avec le ThU
Prod. 232U ThU (3.55%) ThPu
(g/tMLi) 94 76.9
(kg/GWe.an) 2.11 1.72
(% dans ~U) 0.39 0.43
La proportion de 232Th est plus faible en combustible ThPu qu’en ThU. De
plus, du fait de la pre´sence du plutonium les sections efficaces de capture, et a
fortiori 231Pa(n, γ), sont de´grade´es (nous verrons cela plus en de´tails dans la section
suivante). Ceci entraine une synthe`se (en g/tMLi) plus faible en combustible ThPu
qu’en combustible ThU. Les taux de combustion e´tant identiques pour les deux
combustibles, la production d’232U par unite´ d’e´nergie produite est plus faible en
ThPu. La proportion d’232U dans le vecteur uranium est plus grande en combustible
ThPu car la quantite´ totale d’uranium est, a` l’issue de l’irradiation, plus faible en
combustible ThPu.
3.4.1 Impact de la qualite´ du Plutonium
Le vecteur isotopique du plutonium varie de fac¸on importante en fonction de, la
technologie de re´acteur utilise´e pour le synthe´tiser, le taux de combustion, le temps
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entre la fin de l’irradiation et la se´paration chimique de l’UO2 use´ et le temps entre
la se´paration chimique et la mise en coeur. Selon le vecteur plutonium, la teneur en
plutonium, ne´cessaire pour atteindre un taux de combustion donne´, ne sera pas la
meˆme. Sachant cela, on peut intuiter qu’un combustible ThPu dont le vecteur Pu
est riche en noyaux fissiles et pauvre en noyaux ste´riles produira plus d’232U qu’un
combustible dont le vecteur Pu est pauvre en noyaux fissiles. En effet, pour atteindre
le meˆme taux de combustion, la teneur du pauvre en noyaux fissiles sera plus faible,
la quantite´ de 232Th (principale pre´curseur de l’232U) plus grande, et finalement la
quantite´ d’232U plus grande.
Afin de ve´rifier cette assertion, deux simulations, avec des vecteurs plutonium diffe´-
rents ont e´te´ effectue´es. Un vecteur, note´ ”Pu Bon”, provient de l’irradiation durant
7600MWj/tMLi, en CANDU, d’uranium naturel , refroidi 3 ans avant se´paration,
puis deux ans avant la mise en coeur. Un autre vecteur, note´ ”Pu Mauvais” provient
de l’irradiation durant 55GWj/tMLi d’un combustible MOX en REP sur-mode´re´e
(le calcul a e´te´ effectue´ a` partir de la ge´ome´trie sur-mode´re´e de´finie dans [Bar96]). Le
tableau 3.28 donne les vecteurs plutonium de ces combustibles ainsi que les teneurs
ne´cessaires pour atteindre un taux de combustion de 55GWj/tMLi.
Tableau 3.28 – Composition isotopique du combustible MOX
Isotopes Pu bon Pu mauvais
(% mol.)
238Pu 2.7 4.2
239Pu 67.4 33.3
240Pu 25.9 33.2
241Pu 7.4 13.6
242Pu 7.3 14.0
241Am 0.7 1.4
teneur(% mol.) 7.5 18.2
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Tableau 3.29 – Production d’232U (55GWj/tMLi)
232U Mauvais ”Moyen 2025” Bon
g/tMLi 59.0 76.9 92.1
kg/(GWe.an) 1.32 1.72 2.06
% dans ~U 0.35 0.43 0.5
Qualite´ du ~Pu(%) 46.9 63.4 74.8
Q =
∑
fissileNPufissile
NPuTOTAL
Comme l’indique le tableau 3.29, plus le vecteur plutonium est ”bon”, plus la
quantite´ d’232U produite est importante. Cependant, il s’ave`re que ce fait n’est duˆ,
qu’en partie, a` un inventaire plus ou moins important en 232Th, l’effet principal
provient d’une modification du spectre. En effet, les sections efficaces des pluto-
nium posse`dent des re´sonances e´leve´es proches de la zone thermique (cf. figure 3.11
) qui ont un impact important sur la bosse thermique du spectre. On peut pour
s’en convaincre se re´fe´rer a` la figure 3.12 qui repre´sente le spectre neutronique dans
un REP charge´ avec ces combustibles. Ainsi plus la quantite´ de plutonium est im-
portante, plus la bosse thermique est faible. Cela impacte ne´gativement les sections
efficaces moyennes de capture et, a fortiori, la section efficace moyenne 231Pa(n, γ). A`
l’inverse les sections efficaces moyennes (n,2n) sont plus importantes pour du ”bon”
plutonium. En effet, pour rappel (cf. section 1.4.2) on a :
< σ >=
∫
σφdE∫
φdE
Le nume´rateur est le meˆme quelque soit le plutonium pour les re´actions (n,2n)
(re´actions a` seuils). En revanche, duˆ fait des re´sonances des isotopes du plutonium,
le flux est plus petit pour un ”mauvais” plutonium, ainsi < σ > est plus grand.
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Figure 3.11 – Sections efficaces des noyaux pre´sents dans le combustible a` t=0
(re´gion thermique)
Figure 3.12 – Spectres neutroniques des diffe´rents plutonium utilise´s (au de´but de
l’irradiation)
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Le tableau 3.30 repre´sente les variations du flux des sections efficaces moyennes
et des inventaires lie´s a` la synthe`se d’232U , entre le mauvais et le bon plutonium au
de´but de l’irradiation (9000MWj/tMLi). Il en ressort assez clairement que l’e´cart
sur la production d’232U entre les deux e´volutions provient de l’e´cart sur la section
efficace moyenne du 231Pa(n, γ).
Tableau 3.30 – E´carts entre les simulations (Bon et Mauvais plutonium) sur les taux
de re´action 232Th(n, 2n) et 231Pa(n, γ)
N232Th < σ232Th(n, 2n) > < φ > Taux de Re´action
1
∆X
X
= 11 -7 3 6
XBon
XMauvais
− 1 a` t=9GWj/tMLi
N231Pa < σ231Pa(n, γ) > < φ > Taux de Re´action
∆X
X
= 2 45 3 52
XBon
XMauvais
− 1 a` t=9GWj/tMLi
3.4.2 Impact du Thorium utilise´
E´tant donne´ la conclusion de la section 3.3.2, on peut s’attendre, comme pour
le combustible ThU, a` ce que l’impact de l’uranium dans le minerai de thorium sur
la production d’232U soit faible. Comparons, entre un combustible ThU et ThPu,
les probabilite´s pour qu’un noyau de 230Th deviennent, a` l’issue de l’irradiation, un
noyau d’232U (ie comparons les N+230Th(t=55GWj/tMLi)) (cf. tableau 3.31 :
Tableau 3.31 – Comparaisons des N+230Th(t=55GWj/tMLi)
ThU (3.55%) ThPu (11%)
N+230Th(t=55GWj/tMLi) 0.291 0.171
Le tableau 3.31 montre que l’232U produit par le 230Th l’est plus facilement en
combustible ThU. En effet a` cause de la pre´sence du plutonium les sections efficaces
moyennes de captures sont re´duites en ThPu, et a fortiori, les sections efficaces
230Th(n, γ) et 231Pa(n, γ). Pour cette meˆme raison, a` taux de combustion e´gaux, le
ThU synthe´tise plus 232U que le ThPu. A titre d’illustration le tableau 3.32 compare
1. ∆RR =
∆N
N +
∆σ
σ +
∆φ
φ +
∆N
N
∆σ
σ +
∆N
N
∆φ
φ +
∆σ
σ
∆φ
φ +
∆N
N
∆σ
σ
∆φ
φ
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la production d’232U en combustible ThU et ThPu pour diffe´rents rapports U
Th
(masse
d’uranium sur masse de thorium dans le minerai)
Tableau 3.32 – Production d’232U selon le minerai de thorium
ThU ThPu (11%)
U
Th
0 94.35 76.68
0.04 94.54 76.78
0.1 94.82 76.94
0.2 95.29 77.19
0.5 96.71 77.96
1 99.06 79.23
Dans les deux cas, l’impact du minerai de thorium utilise´ est tre`s faible. A la
limite de la de´nomination ”minerai de thorium”, c’est a` dire pour un rapport U
Th
e´gale a` un, l’augmentation de la production d’232U n’est que de 3.3% pour le ThPu
et de 5.0% pour le ThU.
3.4.3 Re´sume´ des re´sultats
– Comme pour le combustible ThU , la synthe`se d’232U provient presque exclu-
sivement de la voie 232Th(n, 2n)231Pa(n, γ)
– La pre´sence du plutonium de´te´riore les sections efficaces de capture (et donc
231Pa(n, γ)) comparativement au ThU. De plus la proportion de thorium est
plus faible en ThPu. Ainsi la production d’232U est plus faible en ThPu qu’en
ThU a` la fois dans le cycle, et par tMLi.
– Par contre, la quantite´ totale d’uranium a` la fin de l’irradiation e´tant plus
faible en combustible ThPu, la proportion d’232U y est le´ge`rement plus grande :
0.43% contre 0.39 % en ThU.
– Plus la qualite´ du vecteur plutonium est importante plus la production d’232U
est grande et ce pour toutes les normalisations. Ainsi la proportion d’232U dans
le vecteur uranium est multiplie´ par 1.43 entre le bon et le mauvais plutonium.
– L’influence du minerai de thorium utilise´ sur l’inventaire en 232U est faible :
majoration de 3.3 % pour un ratio (en masse) U
Th
dans le minerai e´gale a` un.
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3.4.4 Conclusion
Comme pour le combustible ThU, la synthe`se de l’232U de´pend presque exclusive-
ment de la voie 232Th(n, 2n)...231Pa(n, γ). Selon la qualite´ du plutonium (proportion
de noyaux fissiles) la production d’232U varie. Les re´sonances des sections efficaces
du 240Pu et 242Pu de´te´riorent la bosse thermique du flux neutronique si bien que
plus la qualite´ du plutonium est mauvaise (et donc plus la proportion de ces noyaux
est importante) plus les sections efficaces moyennes de captures sont faibles et a` for-
tiori la section efficace 231Pa(n, γ). Ainsi l’utilisation d’un plutonium de mauvaise
qualite´ limite la production d’232U . L’impact du type de minerai de thorium utilise´
est encore plus faible que pour le cas du combustible ThU et repre´sente une augmen-
tation de la production d’232U de 3.3% (contre 5 % pour le ThU) lors de l’utilisation
d’un thorium provenant d’un minerai contenant autant (en masse) d’uranium que
de thorium.
3.5 Conclusion ge´ne´rale sur la production d’232U
en REP
En guise de conclusion, le tableau 3.33 re´sume le travail effectue´ sur la production
d’232U en REP.
Tableau 3.33 – Tableau de conclusion sur la synthe`se en REP
Combustible : UO2 URTe MOX ThU ThPu
Tx de comb. (GWj/tMLi) : 55 40 55 55 55
Teneur en e´le´ment fissile (%) 4.3 3.567 10.1 3.55 11
Prod. 232U
(∗mg)g/tMLi 5.0∗ 10∗ 1.1∗ 94 77
(∗g)kg/(GWe.an) 111 ∗ 313∗ 36∗ 2.11 1.72
(∗ppb) % dans ~U 5.51∗ 11.1∗ 1.94∗ 0.39 0.43
Minerai de thorium - - - 5.0 3.3
Majoration (%) pour U
Th
= 1
Temps purification 10 (% .an−1) - 5.6∗1 - -
-irradiation
Enrichissement/teneur
∗(mg)g/tMLi/% 35∗ - - 40 -
∗1 Augmentation pour un plutonium contenant 120 ppm de 237Np
issue de la de´croissance de l’ 241Am
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Explication du tableau
– Minerai de thorium : Majoration de la production d’232U (g/tMLi ou kg/(GWe.an))
entre un vecteur thorium a` 100% de 232Th et un vecteur contenant du 230Th
tel que le minerai de thorium e´tait compose´ a` part e´gale (en masse) d’uranium
et de thorium ( U
Th
= 1).
– Temps purification-irradiation :
– Pour l’UO2 : Majoration de la production d’
232U (g/tMLi ou kg/(GWe.an))
cause´e par le temps de latence se´parant la purification du minerai d’uranium
de la mise en coeur du combustible.
– Pour le MOX : Majoration de la production d’232U (g/tMLi ou kg/(GWe.an))
cause´e par le temps de latence se´parant l’extraction du plutonium du com-
bustible use´ de la mise en coeur du combustible.
– Enrichissement/teneur : Variation de la quantite´ d’232U pour une augmentation
de 1 % de l’enrichissement/teneur (UO2/ThU), et donc du taux de combustion
maximum.
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Chapitre 4
Comparaison inter-filie`res
Ce chapitre vise a` comparer, par combustible, la production d’232U dans diffe´rents
syste`mes nucle´aires. Trois syste`mes ont e´te´ simule´s : CANDU, REP, RNR-Na. Les
taux de combustion sont respectivement de 7.6 GWj/tMLi, 55 GWj/tMLi et 100
GWj/tMLi. Les teneurs en e´le´ments fissiles ont e´te´ de´termine´es en utilisant la me´-
thode de´finie en 2.1.1 et en 2.1.3.3. Les taux de combustion e´tant diffe´rents pour
chaque syste`me, les inventaires seront e´galement donne´s par unite´ d’e´nergie e´lec-
trique produite, c’est a` dire par GWe.an (Giga Watt e´lectrique an), en prenant le
meˆme facteur de charge pour tous les re´acteurs (85%), et un rendement de 33% pour
le CANDU et le REP, et de 40% pour le RNR. Un GWe.an est l’ordre de grandeur
de la production d’e´nergie e´lectrique produite par un re´acteur au cours d’une anne´e.
4.1 Combustible ThU
Dans cette section sont compare´s les inventaires d’232U a` l’e´quilibre pour les 3
technologies. L’e´quilibre, est base´ sur un mode`le simple qui ne prend pas en compte
les temps entre la fin de l’irradiation, la se´paration chimique, la fabrication, et la
mise en re´acteur du combustible pour le cycle suivant. Le sce´nario aboutissant a` cet
e´quilibre est tre`s simple : l’uranium issu de l’irradiation a` chaque cycle est recycle´
pour le cycle suivant dans la meˆme technologie de re´acteur. Dans un second temps
les inventaires a` l’issue du premier cycle sont compare´s.
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4.1.1 Inventaires a` l’e´quilibre
Il est question ici d’e´tudier les inventaires en 232U a` l’e´quilibre pour le CANDU,
le REP et le RNR, dont les teneurs en 233U sont respectivement de 1.3%, 3.55% et
10.3% permettant d’atteindre un taux de combustion maximum de 7.6, 55 et 100
GWj/tMLi. Pour rappel, la principale voie de production de l’232U en combustible
ThU est : 232Th(n, 2n)231Th →231 Pa(nγ)232Pa →232 U Le syste`me d’e´quations,
pour l’e´volution de l’232U s’e´crit, en ne´gligeant les re´actions sur le 232Pa et la des-
truction du 232Th, et en supposant la de´croissance du 231Pa instantane´e :
dPa
dt
= Th < σTh(n,2n) >< φ > −Pa < σPa(n,abs) >< φ >
dU
dt
= Pa < σPa(n,γ) >< φ > −U(< σU(n,abs) >< φ > +λU)
En faisant l’approximation que le flux et les sections efficaces sont constantes, la
solution pour U est :
U(t) =
ThσTh(n,2n)σPa(n,γ)
σPa(n,abs)(σU(n,abs) +
λU
φ
)
1− σPa(n,abs)e−((σU(n,abs)+λUφ )φt) − (σU(n,abs) + λUφ )e−(σPa(n,abs)φt)
σPa(n,abs) − (σU(n,abs) + λUφ )

(4.1)
Celle pour Pa est :
Pa(t) =
ThσTh(n,2n)
σPa(n,abs)
(
1− e−(σPa(n,abs)φt)) (4.2)
Ou` les <> ont e´te´ retire´s pour plus de clarte´. Avec le temps t en secondes, converti
en taux de combustion (BU) par : t = tMLi .(3600 . 24)
Puissance
.BU . Les termes devant les
parenthe`ses des e´quations 4.1 et 4.2 repre´sentent respectivement les inventaires a`
l’e´quilibre d’232U et de 231Pa, note´s par la suite Ueq et Paeq. Le tableau 4.1 donne ces
inventaires ainsi que les taux de combustion ne´cessaires pour les atteindre (l’e´quilibre
est conside´re´ atteint lorsque U(t) = 0.99Ueq). L’e´quilibre de la production d’
232U
est atteint pour des taux de combustion e´leve´s ou` le re´acteur n’est plus critique,
ce qui n’est physiquement pas pertinent. Cependant, ces temps de mises a` l’e´qui-
libre donnent une estimation basse du nombre de cycles ne´cessaire pour atteindre
l’e´quilibre dans le cas d’un multi-recyclage de l’uranium sur matrice thorie´ (cf. Nbr.
Cycles, tableau 4.1 ). L’estimation est qualifie´e de basse car, lors de chaque cycle du
multi-recyclage, l’inventaire en 231Pa est remis a` zero. De plus, l ’232U de´croit entre
la sortie du re´acteur, la se´paration chimique, la fabrication et la mise en coeur du
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nouveau combustible, et il est incine´re´ au de´but de chaque cycle. Par conse´quent,
l’inventaire a` l’e´quilibre est, en re´alite´, atteint plus tardivement que ne l’indique le
tableau 4.1.
Tableau 4.1 – Inventaires a` l’e´quilibre
Re´acteur Ueq Paeq T
232
eq U Nbr. Cycles
g/tMLi g/tMLi GWj/tMLi
CANDU 92.4 53.0 220 30
REP 215 96.8 340 6
RNR 536 880 1000 10
Pour rappel : Paeq =
ThσTh(n,2n)
σPa(n,abs)
et Ueq = Paeq
σPa(n,γ)
(σU(n,abs)+
λU
φ
)
Ueq = Th
(
σPa(n,γ)
σPa(n,abs)
)(
σTh(n,2n)
(σU(n,abs) +
λU
φ
)
)
(4.3)
Le tableau 4.2 donne les sections efficaces moyennes sur l’irradiation du premier
cycle intervenant dans les e´quations pre´ce´dentes ainsi que chaque terme de l’e´quation
4.3. On a donc fait l’hypothe`se que le multi-recyclage de l’233U n’a pas ”trop” d’im-
pact sur la forme du spectre neutronique. Il ressort de ce tableau que les e´carts entre
les diffe´rents re´acteurs sur la production d’232U a` l’e´quilibre proviennent, presque
exclusivement, des e´carts sur le rapport
σ232Th(n,2n)
σU(n,abs)+
λU
φ
. On peut conclure de ce tableau
que le RNR produit plus d’232U a` l’e´quilibre car son terme de destruction de l’232U
(ie σU(n,abs) +
λU
φ
) est environ dix fois plus faible que les autres. Le CANDU produit
moins d’232U que le REP car sa section efficace σ232Th(n,2n) est environ deux fois plus
faible.
99
4.1. COMBUSTIBLE THU
Tableau 4.2
Re´acteur σ231Pa(n,abs) σ231Pa(n,γ) σU(n,abs) +
λU
φ
σ232Th(n,2n)
barn barn barn mbarn
CANDU 45.1 45.0 26.7 2.6
REP 54 53.7 23.9 5.5
RNR 1.52 1.34 2.21 1.6
%232Th
σ231Pa(n,γ)
σ231Pa(n,abs)
σ232Th(n,2n)
σU(n,abs)+
λU
φ
CANDU 98.7 0.998 9.7 .10−5
REP 96.5 0.994 2.3 .10−4
RNR 89.7 0.882 7.2 .10−4
Remarque sur la section efficace moyenne σ231Pa(n,γ). Bien que le flux du
CANDU soit plus thermique que le REP, sa section efficace 231Pa(n, γ) moyenne
est plus petite (cf. tableau 4.2). En effet la section efficace 231Pa(n, γ) pre´sente une
re´sonance aux alentours 0.4 eV, dans une re´gion ou` le nombre de neutrons est plus
important en REP. Plus exactement, c’est χ(E) = φ(E)∫
φ(E)
qui est plus important,
pour le REP, dans cette re´gion. Pour s’en convaincre, le lecteur peut se re´fe´rer a` la
figure 4.1. Cet histogramme repre´sente la partie thermique des deux spectres dont le
de´coupage en groupe d’e´nergies est celui utilise´ par MURE. Ces portions de spectres
sont donne´es pour un neutron pre´sent dans le combustible. Il est clair, qu’a` l’endroit
de la re´sonance, χ(E) est plus important pour le REP. Or on a < σ >=
∫
χ(E)σ(E),
par conse´quent < σ >231Pa(n,γ) est plus grand pour le REP.
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Figure 4.1 – Parties thermiques des spectres du REP et du CANDU superpose´s a`
σ231Pa(n,γ)
4.1.2 Inventaires au premier cycle
Le tableau 4.3 fait figurer la production d’232U , pour chaque re´acteur a` leurs taux
de combustion maximum, pour diffe´rentes normalisations.
Tableau 4.3 – Production d’232U selon la technologie de re´acteur t=tmax
Re´acteur g/tMLi kg/(GWe.an) %(mol.)232U∗
CANDU (7.6GWj/tMLi) 2.74 0.448 0.018
REP (55GWj/tMLi) 94.7 2.11 0.39
RNR (100GWj/tMLi) 99.7 1.07 0.090
∗ Pourcentage molaire d’232U dans le vecteur uranium
Il a e´te´ de´montre´ dans la sous-section pre´ce´dente que, a` l’e´quilibre, l’inventaire
en 232U est supe´rieur pour le RNR, cependant la mise a` l’e´quilibre est si lente pour
ce re´acteur que l’inventaire est voisin de celui du REP, a` leurs taux de combustion
maximaux respectifs (cf. figure 4.2). Le taux de combustion e´tant deux fois plus
grand pour le RNR et l’inventaire en g/tMLi semblable il vient que la quantite´
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d’232U par unite´ d’e´nergie e´lectrique produite est deux fois plus faible en RNR (cf.
tableau 4.3).
Pourquoi la mise a` l’e´quilibre est si lente en RNR ?
Il faut se rappeler du tableau 4.2, qui montre que, contrairement aux autres re´acteurs,
le RNR posse`de une section efficace σ232U(n,abs) supe´rieure a` σ231Pa(n,abs) si bien que la
production d’232U met plus de temps a` ”de´coller”. En effet, comme l’atteste la courbe
4.3 , le rapport des taux de re´action 231Pa(n, γ) sur 232U(n, abs) est beaucoup plus
faible pour le RNR, notamment aux faibles taux de combustion.
(a) Jusqu’aux taux de combustion maxi-
maux
(b) Jusqu’a` l’e´quilibre
Figure 4.2 – Inventaires d’232U au cours de l’irradiation
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Figure 4.3 – Rapports des taux de re´actions 231Pa(n, γ) sur 232U(n, abs) pour les
trois syste`mes
Du fait de son faible taux de combustion, la production du CANDU a` 7.6GWj/tMLi
est faible. De plus, aux faibles taux de combustion la production d’232U croit rapi-
dement, avant de devenir plus ou moins line´aire (cf. 4.2a), si bien que, comme a`
7.6 GWj/tMLi la production du CANDU n’a pas encore atteint cette croissance
rapide, il vient que meˆme ramene´ a` la puissance e´lectrique produite, le CANDU
reste le re´acteur qui synthe´tise le moins d’232U . Meˆme pour un taux de combustion
identique (7.6GWj/tMLi), le REP produit plus d’232U que le CANDU, en effet,
la section efficace 232Th(n, 2n) est deux fois plus faible en CANDU, et la section
efficace 231Pa(n, γ) 20% plus petite (le flux 15 % plus grand).
l’232U dans le vecteur uranium La proportion d’232U dans le vecteur uranium
est plus importante en REP, ceci est duˆ a` une synthe`se plus importante d’232U
et a` une moindre re´ge´ne´ration de l’233U . En effet, en CANDU, le faible taux de
combustion ainsi que la plus grande quantite´ de neutrons disponibles (beaucoup
moins de captures sur le mode´rateur que dans le cas du REP) permet d’atteindre
des taux de re´ge´ne´ration bien plus e´leve´ (
Mfissile(t=fin)
Mfissile(t=0)
∼ 1 pour le CANDU, ∼ 0.5
pour le REP). De meˆme, en RNR, le plus grand nombre de neutron par fission, ainsi
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qu’un rapport σcapt
σfission
du noyau fissile plus faible, autorise une excellente re´ge´ne´ration
(
Mfissile(t=fin)
Mfissile(t=0)
∼ 0.95 ). En guise d’illustration le tableau 4.4 donne le vecteur uranium
a` l’issue de l’irradiation pour ces trois syste`mes (le 233Pa est compte´ comme e´tant
de l’233U).
Tableau 4.4 – Composition du vecteur uranium a` l’issu de l’irradiation
Isotope CANDU(7.6GWj/tMLi) REP(55GWj/tMLi) RNR(100GWj/tMLi)
Pourcentage molaire (%)
232U 0.018 0.39 0.09
233U 94.15 72.53 88.90
234U 5.48 21.53 10.28
235U 0.34 4.59 0.68
236U 0.014 0.96 0.05
4.2 Combustible ThPu
L’uranium 232 est produit, en combustible ThPu, par la meˆme voie de synthe`se
qu’en combustible ThU. Il semble alors raisonnable d’utiliser le meˆme mode`le que
pre´ce´demment, rappele´ ici par l’e´quation 4.4. Cependant, le plutonium a un impact
important sur la partie thermique du spectre neutronique (cf. 3.4.1), ce qui a une
influence notable sur les sections efficaces de capture (et a fortiori sur σ231Pa(n,γ)). En
effet, il ressort du tableau 4.5, qui re´fe´rence les valeurs de sections efficaces moyennes
lie´es a` la production d’232U , que, contrairement au combustible ThU (cf. 4.2.1), la
section efficace moyenne σ231Pa(n,γ) est plus importante en REP qu’en CANDU. De
plus, les sections efficaces de capture sont plus faibles, pour ces deux re´acteurs, en
ThPu qu’en ThU. En revanche les sections efficaces du RNR sont peu sensibles a` la
pre´sence du plutonium (cf. tableaux 4.2 et 4.5) .
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Tableau 4.5 – Sections efficaces relatives a` la production d’232U
Re´acteur σ1Pa(n,abs) σ1Pa(n,γ) σU(n,abs) +
λU
φ
σ2Th(n,2n)
barn barn barn mbarn
CANDU (7.6GWj/tMLi) 31.2 31.0 23 3.5
REP (55GWj/tMLi) 22.8 22.5 16.1 7.6
RNR (100GWj/tMLi) 1.55 1.34 2.19 1.9
%232Th
σ1Pa(n,γ)
σ1Pa(n,abs)
σ2Th(n,2n)
σU(n,abs)+
λU
φ
CANDU 97.56 0.993 1.5 .10−4
REP 89.00 0.987 4.7 .10−4
RNR 83.30 0.865 8.7 .10−4
4.2.1 Inventaires a` l’e´quilibre
L’e´quilibre ici est atteint en multi-recyclant le plutonium et l’uranium. Pour
rappel l’e´volution de l’232U s’e´crit moyennant quelques approximations (de´crites dans
la section pre´ce´dente) :
U(t) = Ueq
1− σPa(n,abs)e−((σU(n,abs)+λUφ )φt) − (σU(n,abs) + λUφ )e−(σPa(n,abs)φt)
σPa(n,abs) − (σU(n,abs) + λUφ )
 (4.4)
avec Ueq l’inventaire a` l’e´quilibre :
Ueq = Th
(
σPa(n,γ)
σPa(n,abs)
)(
σTh(n,2n)
(σU(n,abs) +
λU
φ
)
)
(4.5)
Le tableau 4.5 montre que les diffe´rences sur les inventaires en 232U (tableau 4.6)
des diffe´rents re´acteurs proviennent, comme pour le combustible ThU, du rapport
σ2Th(n,2n)
σU(n,abs)+
λU
φ
. A` l’e´quilibre, le RNR produit plus d’232U car sa section efficace σ232U(n,abs)
est dix fois plus faible que les autres. Le CANDU en produit moins car sa section
efficace σTh(n,2n) est deux fois plus faible que celle du REP.
Tableau 4.6 – Inventaires a` l’e´quilibre
Re´acteur Ueq T
232
eq U Nbr. Cycles
g/tMLi GWj/tMLi
CANDU 147 410 54
REP 405 510 9
RNR 575 970 10
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Comparaison avec le combustible ThU A` l’e´quilibre, le CANDU et le REP
produisent plus d’ 232U en ThPu que en ThU, en se re´fe´rant aux tableaux 4.5 et 4.2,
il ressort que les sections efficaces de destruction de l’232U sont plus faible en ThPu
et les sections efficace 232Th(n, 2n) plus grande. Ainsi, le rapport
σ2Th(n,2n)
σU(n,abs)+
λU
φ
est plus
important en ThPu, la production d’232U e´galement. En revanche la production en
RNR ne varie pas avec le combustible, du fait que ses sections efficaces sont peu
sensibles a` la pre´sence du plutonium.
Remarque sur la section efficace moyenne σ231Pa(n,γ). La figure 4.4 permet
d’expliquer pourquoi la section efficace σ231Pa(n,γ) est plus importante en CANDU.
Cette figure repre´sente, pour le cas ThU et ThPu, le spectre neutronique normalise´ a`
un neutron pre´sent dans le combustible (χ(E)), en de´but d’irradiation, superpose´ a`
la section efficace de capture du 231Pa. Contrairement au cas ThU, le spectre χ(E)
du CANDU et du REP sont tre`s proches au voisinage de la re´sonance du 231Pa.
En cause : une de´te´rioration du spectre REP, a` ces e´nergies, plus importante qu’en
CANDU du fait d’un inventaire plus grand en 239Pu et en 240Pu. La diffe´rence entre
les sections efficaces moyennes 231Pa(n, γ) des deux re´acteurs provient, pour le cas
ThPu, de la proportion de neutrons dans la bosse thermique. Cette dernie`re e´tant
plus grande en CANDU, sa section efficace est plus grande. En ThU, la proportion
de neutrons pre´sents dans la gamme d’e´nergie de la re´sonance est supe´rieure en REP,
d’ou` une section efficace moyenne plus grande pour ce dernier.
(a) ThU (b) ThPu
Figure 4.4 – Spectre neutronique du REP et du CANDU superpose´ a` la section
efficace 231Pa(n, γ)
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4.2.2 Inventaires au premier cycle, comparaisons au ThU
Le tableau 4.7 fait figurer la production d’232U , pour chaque re´acteur a` leur taux
de combustion maximum (a` la fin du premier cycle), pour diffe´rentes normalisations.
Tableau 4.7 – Production d’232U selon la technologie de re´acteur 1er cycle
Re´acteur g/tMLi kg/(GWe.an) %(mol.)232U∗
CANDU 2.39 0.391 0.046
REP 76.7 1.72 0.43
RNR 103 1.10 0.16
∗ Pourcentage molaire d’232U dans le vecteur uranium
Bien que la quantite´ d’ 232U soit plus grande a` l’e´quilibre pour le combustible
ThPu, elle est infe´rieure au ThU au premier cycle pour le REP et le CANDU. La
monte´e a` l’e´quilibre prend plus de temps en ThPu pour ces deux re´acteurs. En effet
les taux de re´action sont plus faibles, et les inventaires a` l’e´quilibre plus e´leve´s si bien
que la ”pente” est plus douce. Les taux de re´actions, et surtout 231Pa(n, γ) sont plus
faibles en ThPu car, si les flux sont assez proches entre ces deux combustibles, en
revanche les sections efficaces de capture sont bien infe´rieures (presque un facteur 2
pour σ231Pa(n,γ) en REP) et la quantite´ de
232Th y est e´galement moindre. Bien suˆr, le
taux de destruction de l’232U est e´galement plus faible, mais son impact est beaucoup
moins important car σ232U(n,abs)N232U est, a` ces taux de combustion, beaucoup plus
faible que σ231Pa(n,γ)N231Pa(n,γ).
Les sections efficaces et les flux e´tant tre`s proches entre les deux combustibles
pour le RNR, l’e´volution de la quantite´ d’232U est semblable, la production en fin
d’irradiation voisine (cf. tableaux 4.7 et 4.3).
En revanche la proportion d’232U dans le vecteur uranium est plus e´leve´ en com-
bustible ThPu, tout simplement car la quantite´ d’233U y est plus faible.
4.3 Conclusion
Aussi bien pour le ThU que pour le ThPu la quantite´ d’232U est, a` l’e´quilibre,
supe´rieure en RNR qu’en REP car la section efficace 232Uσ(n,abs) est dix fois plus
grande pour le REP. La quantite´ d’232U en CANDU est, a` l’e´quilibre, infe´rieure a`
107
4.3. CONCLUSION
celle du REP car sa section efficace 232Thσ(n,2n) est deux fois plus faible.
En revanche la monte´e a` l’e´quilibre est lente pour le RNR (car pour le RNR,
σ232U(n,abs) est supe´rieur a` σ231Pa(n,γ)) si bien que au bout du premier cycle la quantite´
en g/tMLi d’232U en RNR est proche de celle en REP, et ce pour les deux combus-
tibles. Ainsi ramene´ a` la quantite´ d’e´nergie e´lectrique produite la production d’232U
est environ deux fois plus faible en RNR (taux de combustion de 100GWJ/tMLi
contre 55GWJ/tMLi pour le REP).
Du fait de la lente e´volution de la quantite´ d’232U aux faibles taux de combustion,
le CANDU synthe´tise beaucoup moins d’232U que le REP au premier cycle.
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Conclusion de la premie`re partie
Pour tous les combustibles e´tudie´s, l’inventaire en 232U n’atteint pas l’e´quilibre
au bout de l’irradiation si bien que l’augmentation de la teneur en noyaux fissiles
(qui permet d’augmenter le taux de combustion maximum atteignable) entraine une
augmentation de la production d’232U .
En combustible UO2 comme en MOX les voies principales de synthe`se de l’
232U
passent par la de´croissance du 236Pu (T1/2 = 2.86 ans) si bien que pour le combus-
tible REP UO2 (4.3%,55GWj/tMLi) la quantite´ d’
232U croit de plus d’un facteur 2
entre la fin de l’irradiation et apre`s 12 ans de refroidissement. L’impact de l’enri-
chissement (et donc du taux de combustion maximum) sur les quantite´s d’232U est
important : la quantite´ d’232U dans le cycle (ie en mg/(GWe.an) ) est triple´e entre
3% et 5% d’enrichissement.
La de´croissance de l’234U et de l’235U , dans l’intervalle de temps se´parant la
purification chimique du minerai d’uranium de la mise en re´acteur du combustible
UO2, entraine l’apparition des impurete´s :
230Th et 231Pa. Ces impurete´s apportent
une surproduction d’232U de 10 % par an se´parant la purification de l’irradiation.
Comparativement a` un combustible UO2 au meˆme enrichissement et irradie´ au meˆme
taux de combustion la production d’232U est 4 fois plus importante en URTe a` cause
de la pre´sence dans l’URTe,avant irradiation, d’236U et d’232U .
En combustible MOX la synthe`se d’232U provient en grande partie de la voie
238U(n, 2n)237U
β−−→ 237Np(n, 2n)236Npm β−−→ 236Pu α−→ 232U
. Le plutonium n’est responsable que de 7 % de la production en fin d’irradiation.
De ce fait la production d’232U est trois fois plus faible en combustible MOX qu’en
UO2 (pour le meˆme taux de combustion). Un plutonium provenant du retraitement
d’un combustible UO2 ayant refroidi 3 ans avant se´paration puis deux ans avant la
fabrication contient environ 120ppm de 237Np ce qui entraine une majoration de la
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production d’232U d’environ 5.6 % comparativement a` un combustible MOX dont le
plutonium ne contient pas, initialement, de 237Np.
La synthe`se en combustible Th233U provient, comme pour le combustible ThPu, a`
plus de 99 % de la voie 232Th(n, 2n)231Pa(n, γ)232U . L’augmentation de la teneur
en 233U entraine, sur l’intervalle [3%-4%]d’233U , une production de 40g/tMLi/%
d’232U . Pour le ThU (3.55%,55GWj/tMLi), la production d’232U est de 94 g/tMLi
correspondant a` une proportion d’ 232U dans le vecteur uranium de 0.39% contre
0.43% pour le ThPu (77 g/tMLi), 5.5 ppb pour l’UO2 (5 g/tMLi), 1.94 ppb pour le
MOX (1.1 g/MLi).
Le minerai de thorium, souvent meˆle´ a` l’uranium, contient du 230Th (pre´curseur
d’232U) issu de la chaine de de´croissance de l’234U . La quantite´ de 230Th dans le vec-
teur thorium de´pend du ratio Th
U
du minerai. Pour un ratio Th
U
= 1 la surproduction
d’232U est de seulement 5 %, l’impact du type de minerai de thorium utilise´ pour la
confection du combustible ThU est donc faible.
Pour le combustible ThPu, la qualite´ du plutonium influence la production d’232U
(impact du plutonium sur la section efficace 231Pa(n, γ)). Ainsi, entre un bon et un
mauvais plutonium, la production d’232U est multiplie´ par 1.43. Pour ce combustible
l’impact du minerai de thorium utilise´ est encore plus faible que pour le cas ThU et
repre´sente une augmentation de 3.3 % de la quantite´ d’232U (pour Th
U
= 1).
Des e´tudes de sensibilite´s ont montre´ que la pre´diction des inventaires en 232U se-
rait plus pre´cise pour le combustible UO2 si les sections efficaces
237Np(n, 2n) et
236U(n, γ) e´tait connues plus pre´cise´ment. Pour le combustible ThU la sensibilite´ du
231Pa(n, γ) est importante et une seule mesure a e´te´ re´alise´e. Il serait inte´ressant
de mesurer cette section efficace pour affiner les pre´dictions. De meˆme, la section
efficace 232U(nγ) est inconnue or sa sensibilite´ deviendra importante en cas de multi-
recyclage du vecteur uranium. Sa mesure serait donc appre´ciable.
Les diffe´rences entre les bases de donne´es entrainent des e´carts importants sur la
quantite´ d’232U en fin d’irradiation. Comparativement a` JEFF3.1, l’utilisation de
ENDFB7.1 implique une production d’232U 9 % plus importante (18 % pour le
236Pu) en UO2 et de 11 % supe´rieur pour le combustible ThU.
La comparaison de la production d’232U entre les filie`res REP, RNR et CANDU (cf.
chapitre 4) a permis de montrer que le REP est le pire syste`me quant a` la synthe`se
d’232U , a` l’issu du premier cycle, aussi bien en combustible ThU que ThPu. Le RNR
tire son avantage de la lente e´volution de l’inventaire jusqu’a` l’e´quilibre et le CANDU
de son faible taux de combustion. Pour les deux combustibles, l’inventaire d’232U a`
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l’e´quilibre est supe´rieur en RNR qu’en REP (car σ232U(n,abs) est dix fois plus faible
que pour le REP), et infe´rieur en CANDU qu’en REP (car σ232Th(n,2n) est plus faible
qu’en REP).
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Chapitre 5
Calcul des termes sources
En vue d’apporter des re´ponses relatives a` l’impact pour la radioprotection de
l’utilisation du thorium dans le cycle du combustible, il convient, dans un premier
temps, de de´terminer les rayonnements issus des matie`res du cycle. Ce chapitre pre´-
sente les outils de´veloppe´s qui permettent, a` l’aide de donne´es de structure nucle´aire
et des inventaires en noyaux, de calculer les spectres e´nerge´tiques de diffe´rents rayon-
nements d’importance pour la radioprotection. En plus de la description des me´thodes
utilise´es pour les calculs de spectres, la validation par benchmark avec d’autres codes
et/ou par mesures expe´rimentales fait e´galement l’objet de ce chapitre. L’inte´gration
des calculs de spectres dans le code MURE et dans son interface graphique permet
de faciliter la de´finition des termes sources pour les calculs de radioprotection avec
MCNP. Ce chapitre pre´sentera ce nouveau module baptise´ CHARS pour CHAracte-
rization of Radioactives Sources. Il est important de pre´ciser ici que la de´termination
des inventaires en noyaux radioactifs au cours des diffe´rentes e´tapes du cycle sont
de´termine´s par MURE et/ou par MureGui. Le lecteur peut se re´fe´rer au chapitre 1.4
pour connaitre le fonctionnement de ces codes.
5.1 Donne´es de structures nucle´aires
Pour construire les spectres, il est ne´cessaire de disposer d’une base de donne´es
la plus comple`te possible re´pertoriant un certain nombre de grandeurs physiques.
La base choisie ici est la base de donne´ ENSDF Evaluated Nuclear Structure Data
File qui est le fruit de la collaboration international The International Network of
Nuclear Structure and Decay Data (NSDD) e´tablie en 1974 sous l’e´gide de l’AIEA.
A` l’heure actuelle cette base contient des informations de structures nucle´aires sur
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plus de 3000 isotopes dans un format standardise´ appele´ format ENSDF. Ces don-
ne´es sont publie´es dans le journal ”Nuclear Data Sheets”[Tul13]. Le format ENSDF
est structure´ en cartes (cards), chacune repre´sentant un noyau produit par une de´-
croissance radioactive. Ces cartes sont structure´es en enregistrements (records). Le
premier indique le noyau fils, le noyau pe`re, le mode de de´croissance ainsi que les
publications scientifiques sur lesquelles les donne´es sont base´es. Un autre enregistre-
ment, celui du pe`re, (parent record) informe sur l’e´nergie du niveau a` partir duquel il
de´croit, le spin parite´ correspondant a` ce niveau, la demi vie du pe`re, et la ”Qgs−>gsvalue ”
(du fondamental du pe`re vers le fondamental du fils) de la de´croissance.
Dans ce qui suit les ”enregistrements” ne´cessaires a` la construction des spectres γ,
β− et α sont e´voque´s :
– Level Record
Il contient entre autres l’e´nergie, le spin parite´ et la demi-vie d’un niveau du
fils.
– Gamma Record
Cet enregistrement se situe apre`s l’enregistrement de niveau qui de´finit le ni-
veau l du noyau fils a` partir duquel ce gamma est e´mis. L’enregistrement
gamma donne les e´nergies et intensite´s relatives des gamma e´mis a` partir du
niveau l.
– Alpha Record
Il contient l’e´nergie de la raie alpha et l’intensite´, en pourcentage des α e´mis.
Cet enregistrement se situe en dessous de l’enregistrement de niveau, corres-
pondant au niveau du fils peuple´ par cette transition alpha.
– Beta Record
Situe´ apre`s l’enregistrement du niveau sur lequel ”tombe” cette transition β−,
cet enregistrement donne acce`s, entre autre, au endpoint energy (e´nergie maxi-
mum du β−) et a` l’intensite´ de cette branche.
Pour plus d’informations sur le format et les donne´es accessibles de la base de
donne´es ENSDF, le lecteur pourra se reporter a` la re´fe´rence [Tul01]. D’autres don-
ne´es de structures sont disponibles dont notamment la base du projet international
Decay Data Evaluation Project, elle-meˆme incorpore´e dans la base JEF disponible
aussi au format ENSDF .
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Pour le calcul des spectres neutron, d’autres donne´es sont ne´cessaires, telles que
les sections efficaces (α, n), le pouvoir d’arreˆt des particules α, les rapports de bran-
chement des fissions spontane´es et le nombre total moyen de neutron par fission
spontane´e (se reporter a` 5.4 pour plus de de´tails).
5.2 Spectres gamma
5.2.1 gammas primaires
Les gammas pris en compte dans le calcul sont ceux issus des de´croissances
radioactives suivantes : β−, β+, α, capture e´lectronique ainsi que les transitions
isome´riques. L’activite´ gamma Aγ ,de N noyaux
A
ZX, de constante radioactive λ,
pouvant se de´sinte´grer en J branches (voies de de´croissance) diffe´rentes, de rapport
de branchement Rj, dont chacune peut e´mettre nj raies γ d’intensite´ I
j
i , s’e´crit
comme suit :
Aγ = λ .N .
J∑
j=1
nj∑
i=1
Rj.I
j
i (5.1)
L’activite´ γ, Aji d’une raie d’e´nergie E
j
i est :
Aji = λ .N .Rj .I
j
i (5.2)
Voici, en substance, la fac¸on dont le spectre gamma d’un e´chantillon contenant
plusieurs noyaux diffe´rents est calcule´. A` partir de la charge Z , de la masse A et
de l’e´tat isome´rique I du noyau AZX, le programme appelle une fonction de MURE
qui permet de connaˆıtre tous les descendants directs de ce noyau, et pour chaque
voie de de´croissance de AZX, le programme va lire dans la base ENSDF (cf :5.1) la
carte correspondante a` cette transition. De cette lecture, le programme acce`de au
rapport de branchement de la transition Rj, a` la constante radioactive du noyau
A
ZX,
et a` l’e´nergie Eji et intensite´ I
j
i de chacune des raies. A` ce moment la`, pour chaque
raie i, le programme incre´mente de λ .NA
ZX
.Rj .I
j
i la valeur du bin correspondant a`
l’e´nergie Eji dans le spectre. En ”bouclant” sur toutes les transitions du noyau
A
ZX,
on obtient le spectre gamma de ce noyau et en ”bouclant” sur tous les noyaux de
l’e´chantillon on obtient le spectre de l’e´chantillon.
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Pre´caution pour les transitions isome´riques
Il arrive que, du fait de la pre´sence des transitions isome´riques dans la base de don-
ne´es, certaines raies γ soient deux fois trop intenses car pre´sentes dans deux cartes
diffe´rentes. Pour illustrer ce proble`me prenons l’exemple tre`s connu du 137Cs, radio-
actif β− : la carte correspondante a` cette transition pre´sente une raie a` 661.7 keV
et une autre de moindre intensite´ a` 283.5 keV, ce qui est correct si l’on conside`re
que son fils est le 137Ba. Cependant, le 137Ba dans son niveau a` 661.7 keV doit,
en toute rigueur, eˆtre conside´re´ comme un isome`re ( 137Bam T1/2 = 2.55min). Ce
noyau est pre´sent dans l’inventaire et la transition isome´rique de ce dernier est dans
ENSDF, si bien que l’on va compter une fois la raie a` 661.7 keV pour cette transition
(137Bam →137 Ba) et une deuxie`me fois pour 137Cs β−−→ 137Ba.
Afin d’e´viter cette erreur, une routine cherche parmi les descendants du noyau
(137Cs) s’il en existe un qui serait un e´tat isome´rique, si oui (137Bam), l’e´nergie
de cet e´tat (661.7 keV) est enregistre´e (lecture de la carte 137Bam → 137Ba ) puis
compare´e aux e´nergies des niveaux pre´sents dans la carte relative a` 137Cs β−, les
gammas issus du niveau de 661.7 keV pre´sents dans cette carte ne sont alors pas
ajoute´s au spectre.
5.2.2 Photons secondaires induits par les β−
Certaines substances radioactives, notamment le combustible nucle´aire irradie´,
e´mettent un nombre conside´rable de β−. Ces e´lectrons vont interagir avec la matie`re
environnante par collisions sur les e´lectrons et interactions avec les noyaux du milieu,
et provoquer l’e´mission de photons secondaires. Le spectre en e´nergie de ces photons
secondaires est la superposition d’un spectre continu a` un spectre de raies.
Le spectre de raies provient de l’interaction d’un e´lectron incident avec un e´lectron
d’une couche interne d’un atome du milieu qui vient e´jecter (ionisation) ou promou-
voir sur une couche plus externe (excitation) l’e´lectron de l’atome, ce dernier cre´ant
ainsi une vacance dans sa couche initiale. Cette lacune sera comble´e par un e´lectron
d’une couche supe´rieure tout en e´mettant un photon, appele´ photon de fluorescence,
d’e´nergie correspondant a` la diffe´rence d’e´nergie entre les deux orbitales. Ce spectre
de raies est donc caracte´ristique des e´le´ments chimiques pre´sents dans l’e´chantillon
et inde´pendant de l’e´nergie des β−. E´tant donne´e l’origine atomique de ces photons,
l’e´nergie des raies varie selon l’e´le´ment de quelques e´lectrons-volt ( 54 eV pour le Li-
thium) a` un peu plus d’une centaine de keV ( 115 keV pour l’uranium) [TV01]. Lors
de la relaxation de l’atome excite´ (ou ionise´), un processus alternatif a` l’e´mission
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d’un photon X peut avoir lieu : comme pre´ce´demment un e´lectron d’une couche plus
externe va combler la lacune mais cette fois la diffe´rence d’e´nergie entre les deux
orbitales est ce´de´e a` un autre e´lectron du corte`ge qui peut, si l’e´nergie transfe´re´e est
suffisante, eˆtre e´jecte´ de l’atome. Cet e´lectron e´jecte´ est appele´ e´lectron Auger. Le
spectre continu provient du rayonnement de freinage aussi appele´ Bremsstrahlung.
Une particule charge´e et acce´le´re´e perd une partie de son e´nergie par rayonnement
e´lectromagne´tique, ce phe´nome`ne apparait lorsqu’un e´lectron est acce´le´re´ dans le
champ coulombien du noyau. E´tant donne´ que tous les parame`tres d’impact sont
possibles, il en re´sulte un spectre continu compris entre l’e´nergie cine´tique de l’e´lec-
tron incident (toute l’e´nergie est ce´de´e au photon) et 0. La proportion de l’e´nergie
cine´tique initiale des e´lectrons, convertie en rayonnement de freinage (le reste e´tant
communique´ aux e´lectrons du milieu) de´pend du Z du mate´riau et de l’e´nergie ini-
tiale de l’e´lectron : la figure 5.1 montre en fonction de l’e´nergie de l’e´lectron cette
proportion pour deux mate´riaux diffe´rents : l’eau et le dioxyde d’uranium [M.J11].
Figure 5.1 – Proportion de l’e´nergie cine´tique initiale des e´lectrons, convertie en
bremsstrahlung
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La prise en compte du rayonnement de photons X produit par l’interaction des
β− dans une matie`re radioactive ne´cessite tout d’abord de connaˆıtre le spectre des
β− e´mis (c’est l’objet de la sous section 5.2.2.2) mais aussi de simuler les interactions
de´crites pre´ce´demment afin d’avoir acce`s aux photons secondaires, puis de simuler
le parcours de ces photons pour prendre en compte la modification de leurs spectres
et de leurs nombres au cours de leur traverse´e de la matie`re. Ce transport couple´
e´lectron-photon peut eˆtre re´alise´ a` l’aide de MCNP5. La section suivante montre
comment le transport des e´lectrons et la cre´ation des photons secondaires est re´alise´
dans ce code.
5.2.2.1 Transport des e´lectrons avec MCNP
Dans MCNP le transport des e´lectrons ne s’effectue pas en suivant interaction
par interaction l’histoire de la particule car ce proce´de´ serait trop dispendieux en
temps de calcul. En effet, si pour les particules neutres comme les neutrons ou les
photons, les interactions peuvent eˆtre conside´re´es comme des collisions ponctuelles
entre lesquelles la particule e´volue librement sans interagir, il n’en est pas de meˆme
pour les e´lectrons pour lesquels les interactions sont domine´es par des forces coulom-
biennes de grandes porte´es, ou` l’e´nergie perdue a` chaque interaction est tre`s faible.
Par exemple, il faut environ 30 collisions a` un neutron pour faire chuter son e´nergie
de 0.5 MeV a` 62.5 keV dans de l’aluminium, un peu moins d’une dizaine pour un
photon alors que pour la meˆme perte d’e´nergie un e´lectron aura besoin d’environ
105 collisions individuelles [M.J63]. Afin de palier a` ce proble`me, MCNP se base sur
des the´ories ou` l’histoire de l’e´lectron est ”condense´e”, c’est a` dire que l’histoire de
l’e´lectron est discre´tise´e en pas durant lesquels un nombre suffisant d’interactions
doit avoir lieu. Par suffisant, s’entend un compromis justifie´ par deux limitations :
le nombre d’interactions doit eˆtre assez grand pour satisfaire a` la the´orie des dif-
fusions multiples mais pas trop afin que l’e´nergie moyenne perdue sur ce pas soit
petite devant l’e´nergie de l’e´lectron (domaine de validite´ des the´ories utilise´es). Ces
pas correspondent a` un binning en e´nergie tel que En
En−1
= 0.917 avec En e´nergie de
l’e´lectron au pas n. Pour chacun de ces pas, est calcule´e la partie collisionnelle (i.e
interaction e´lectron-e´lectron) des valeurs de pouvoir d’arreˆt. Cependant comme en
un pas d’e´nergie plusieurs collisions individuelles ale´atoires ont lieu, le pouvoir d’ar-
reˆt collisionnel sera tire´ ale´atoirement dans une loi de probabilite´ prenant en compte
l’effet du straggling en e´nergie. Pour de´crire avec plus de de´tails la marche ale´atoire
des e´lectrons ces pas sont a` leur tour divise´s en pas plus petits, l’e´nergie supe´rieure
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de ces ”sous pas” e´tant calcule´e a` l’aide du pouvoir d’arreˆt et de la distance spatiale
de ces ”sous pas”. A` chacun de ces petits pas sont tire´s, selon une loi de probabilite´,
la de´viation en angle des e´lectrons ainsi que la production des particules secondaires
(e´lectrons, photon X de fluorescence, photon de freinage) . Les photons de freinage
sont tire´s ale´atoirement a` chaque ”sous pas”, la direction et l’e´nergie de chaque pho-
ton sont tire´es selon une distribution de probabilite´, puis est soustraite de l’e´nergie
de l’e´lectron celle du photon de freinage afin de prendre en compte le ralentissement
des e´lectrons par radiation. Le lecteur pourra trouver plus de de´tails sur les the´ories
utilise´es par MCNP pour le transport des e´lectrons dans la re´fe´rence [Hug97].
5.2.2.2 Spectres β−
Lors d’une transition β−, un neutron du noyau se de´sinte`gre par la force faible
en un e´lectron, un proton et un anti-neutrino e´lectronique. On a donc a` l’e´chelle du
noyau : AZX →AZ+1 Y + e−+ ν¯e− . Si l’e´nergie totale e´mise par cette de´sinte´gration est
quantifie´e et de´pend de la diffe´rence d’e´nergie du niveau du pe`re et du fils, en re-
vanche elle est distribue´e entre l’e´lectron, l’anti-neutrino et le noyau de recul, si bien
que le spectre en e´nergie de l’e´lectron est un spectre continu. Fermi a de´veloppe´ une
the´orie quantique de la de´croissance beta fonde´e sur la the´orie de l’e´mission sponta-
ne´e de photons par des syste`mes dans des e´tats excite´s. En effet, dans ce processus
un syste`me dans un e´tat bien de´fini ayant un exce`s d’e´nergie libe`re spontane´ment
cette e´nergie par la cre´ation d’une (ou plusieurs) particule(s). La probabilite´ de tran-
sition par unite´ de temps λ est donne´e par l’expression ge´ne´rale suivante, appele´e
e´galement la re`gle d’or de Fermi :
λ =
2pi
~
| H ′if |2 ρ(Ef )
avec H
′
if =
∫
Ψ∗f H
′
Ψi dτ
Les fonctions d’ondes Ψf et Ψi repre´sentent l’e´tat final et l’e´tat initial de tout le
syste`me, qui est donc pour Ψi la fonction d’onde du noyau pe`re (
A
ZX) Ψi = ΨAZX et
qui est pour l’e´tat final compose´ de trois parties : la fonction d’onde du noyau fils,
celle de l’e´lectron et celle de l’anti-neutrino Ψ∗i = φ
∗
A
Z+1X
φ∗e−φ
∗
ν¯ , H
′
est la partie de
l’hamiltonien responsable de la de´croissance β−, ρ(Ef ) = dndEf est la densite´ d’e´tat
(nombre d’e´tats par unite´ d’e´nergie) accessible au syste`me apre`s la transition et enfin
dτ est l’e´le´ment de volume.
121
5.2. SPECTRES GAMMA
Les fonctions d’ondes φ∗e− et φ
∗
ν¯ sont prises comme des ondes planes on a donc :
φ∗e− =
1√
V
exp(−i .pe− .r
~
)
et
φ∗ν¯ =
1√
V
exp(−i .pν¯ .r
~
)
L’e´le´ment de matrice H
′
if qui couple l’e´tat initial aux e´tats finaux doit prendre
en compte l’annihilation du neutron et la cre´ation du proton, le re´arrangement de la
structure du noyau suite a` ce changement de nature du nucle´on. La partie leptonique
de l’e´le´ment de matrice doit cre´er un e´lectron et un anti-neutrino tout en orientant
leurs spins de sorte que le moment angulaire total lors de la transition soit conserve´.
Cependant on conside`re ici que H
′
est le plus simple des ope´rateurs a` savoir simple-
ment une constante (approche de Fermi car l’hamiltonien n’e´tait pas connu), soit g
cette constante de couplage, on a donc pour | H ′if |2 :
| H ′if |2= g2 |
∫
φ∗A
Z+1X
.
1
V
exp(−i(pe− + pν¯) .r
~
) .φ∗A
ZX
.dτ |2
La probabilite´ de pre´sence du noyau (et donc sa fonction d’onde) devient presque
nulle pour r>R avec R le rayon du noyau, si bien que seule la partie r ≤ R des
fonctions d’ondes du neutrino et de l’e´lectron contribue a` l’inte´grale ci-dessus. De
plus la longueur d’onde de De-Broglie du neutrino et de l’e´lectron e´tant grande,
compare´e aux dimensions du noyau, on peut approximer la fonction d’onde de ces
leptons a` leurs valeurs a` l’origine (r=0) (the´orie de Fermi). En faisant cela on obtient :
| H ′if |2=
g2
V 2
|
∫
φ∗A
Z+1X
φ∗A
ZX
.dτ |2
On pose |Mif |2=|
∫
φ∗A
Z+1X
φ∗A
ZX
.dτ |2
Calcul de ρ(Ef )
Les e´tats individuels e´tant caracte´rise´s par une position et une impulsion, le nombre
d’e´tats contenu dans un volume V et compris entre p et p+dp est donne´ par V d
3p
h3
ou`
h3 est le volume e´le´mentaire dans l’espace des phases et d3p le volume dans l’espace
des impulsions qui s’e´crit d3p = 4pip2dp. On a donc pour l’e´lectron et le neutrino (un
seul e´tat est disponible pour le noyau)
dne− =
V 4 .pip2e−
h3
dpe− , dnν¯ =
V .4pip2ν¯
h3
dpν¯
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L’e´nergie de la transition Q est re´parti entre l’anti-neutrino Eν¯ , l’e´lectron Ee et le
proton, on peut ne´gliger la part distribue´e au proton e´tant donne´ sa masse compare´e
aux deux leptons on a donc Q = Eν¯ +Ee de plus on ne´gligera la masse du neutrino
d’ou` pν¯ =
Eν¯
c
il vient pour l’anti-neutrino :
dnν¯ =
V .4pi(Q− Ee)2
h3c2
dEf
c
On a ainsi pour la densite´ d’e´tat :
ρ = V 2
8pi2
h6c3
(Q− Ee)2p2edpe
La probabilite´ de de´croitre en e´mettant un β− d’impulsion comprise entre pe et
pe + dpe est I(pe)dpe =
dλ
dpe
dpe
I(pe)dpe =
2pig2
~
|Mif |2 8pi
2
h6c3
(Q− Ee)2p2edpe
En rappelant que l’on a :
p2c2 = E2tot −m2c4 et Etot = E +mc2 donc p = 1c
√
E + 2Emc2
On trouve le spectre en e´nergie :
N(Ee) .dEe = C .(Q− Ee)2
√
Ee + 2Eemc2(Ee +mc
2) .dEe
Il manque a` ce mode`le la force d’interaction coulombienne entre le noyau et
l’e´lectron, cette force va exercer un rappel sur l’e´lectron, et va avoir tendance a`
de´placer le spectre vers les basses e´nergies (ce sera donc l’inverse pour un β+), ce
nouveau terme appele´ fonction de Fermi et note´ F (Z,Ee) est donne´ par [Fer34] :
F (Z,Ee) =
2(1 + γ)
Γ(1 + 2γ)2
(2pρ)2(γ−1)epiη | Γ(γ + iη) |2
avec γ =
√
1− (αZ)2 , η = αZEe/pe, ρ = rA
Z+1X
/~ et α la constante de structure
fine. On a donc finalement :
N(Ee) .dEe = C .(Q− Ee)2
√
Ee + 2Eemc2(Ee +mc
2) .F (Z,E) .dEe (5.3)
Une des hypothe`ses e´tait de prendre les fonctions d’ondes des leptons comme constantes
et ayant la valeur de la fonction d’onde plane en r=0, ceci est valable pour un moment
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orbital de la paire de lepton e´gale a` ze´ro (transition permise). En revanche il se peut
tout de meˆme que, bien que le recouvrement des fonctions d’ondes des leptons et du
noyau soit faible avec un l>0 une transition produisant la paire de lepton avec ce
l>0 ait lieu (transition interdite), il faudrait donc en toute rigueur faire un de´velop-
pement de Taylor des fonctions d’ondes planes afin de prendre en compte les termes
d’ordres supe´rieurs correspondant aux transitions interdites (l>0). E´tant donne´ que
le moment angulaire total est conserve´ on a ~Jinit = ~Jfinal + ~Se + ~Sν¯ +~l avec ~Jinit le
moment angulaire total du noyau avant la de´croissance ~Se le spin de l’e´lectron et ~Sν¯
celui du neutrino et ~l le moment orbital de la paire de lepton. Pour les transitions
permises on a l = O, de plus | Se−Sν¯ |≤ S ≤| Se +Sν¯ | avec S la projection du spin
de la paire de lepton qui vaut donc 0 ou 1 (1/2-1/2 ou 1/2 + 1/2). On a donc pour les
transitions permises la re`gle de se´lection suivante : ∆J =| Jinit− Jfinal |= 0,±1.
On peut classer les transitions β− comme suit :
Permise : ∆J = 0,±1non
Premiere Interdite : ∆J = 0,±1 ,±2 oui
Deuxieme Interdite : ∆J = ±2 ,±3 non
...
La transition ∆J = ±2 oui est appele´e premie`re transition interdite unique, la
transition DeltaJ = ±3 non deuxie`me transition interdite unique, etc...
Ou` oui ou non indiquent un changement de parite´ e´ventuel du noyau. En re`gle
ge´ne´rale les transitions interdites sont plus rares et d’autant plus rares que l’ordre
de la transition est e´leve´ (eg deuxie`me interdite plus rare que premie`re interdite
). Ainsi, dans le mode`le utilise´ ici, seuls les transitions permises et les premie`res
interdites sont prises en compte, les autres sont conside´re´es comme des transitions
permises. Si conside´rer comme permise une transition ou` ∆J = 0,±1 oui est une
bonne approximation pour le calcul du spectre [Mur71] en revanche ce n’est pas le
cas pour ∆J = ±2 oui et il faut ajouter a` l’e´quation 5.3 un terme correctif pour
cette premie`re transition interdite qui peut s’exprimer ainsi [Mur71] :
Cor(Ee, Q)1∗ = α(Ee(Ee + β) + (Q− Ee)2)
Avec α = 3.84MeV , β = 1.02MeV et 1∗ signifie que ce terme correctif ne s’applique
que pour la premie`re transition interdite ou` ∆J = ±2 . L’e´quation 5.3 devient :
N(Ee) .dEe = C .(Q− Ee)2
√
Ee + 2Eemc2(Ee +mc
2) .F (Z,E) .Cor(Ee, Q)1∗ .dEe
(5.4)
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Le spectre β− de´fini dans l’e´quation 5.4 est valable pour une branche, pour
calculer le spectre β− d’un noyau il faut prendre en compte toutes les branches
de l’e´tat fondamental du pe`re (ou supe´rieur si e´tat isome´rique) aux e´tats accessibles
du fils. Le nombre de β− d’e´nergie comprise entre E et E + dE produit par NA
ZX
noyaux est :
A(E)dE = NA
ZX
λA
ZX
Rβ−
∑
b
IbN(E,Q
b)dE
avec Rβ− le rapport de branchement β
− du noyau pe`re, b pour branches, Ib l’intensite´
de la branche b et N(E,Qb) la distribution de´finie par l’e´quation 5.4 normalise´e
a` l’unite´ ou` Qb est l’e´nergie de´gage´e lors de la transition (e´nergie maximum de
l’e´lectron ou endpoint energy) et qui vaut Qb = Qgs−>gsvalue + E
∗
A
ZX
− E∗bA+1
Z X
. E∗A
ZX
est
l’e´nergie du niveau du pe`re (0 si fondamental) et E∗bA+1
Z X
l’e´nergie du niveau du
fils sur lequel de´croit cette branche. Enfin Qgs−>gsvalue est l’e´nergie libe´re´e lors de la
de´croissance du noyau pe`re a` partir de son e´tat fondamental (gs pour ground state)
vers l’e´tat fondamental du fils. Pour savoir si la transition ne´cessite l’application
du terme correctif Cor(Ee, Q)1∗ il faut avoir acce`s au spin-parite´ du noyau pe`re
ainsi qu’a` celui du noyau fils peuple´ dans un e´tat donne´ et ve´rifier qu’elle satisfait a`
∆J = ±2 oui , Toutes ces donne´es ne´cessaires a` la fabrication des spectres β− sont
pre´sentes dans la base ENSDF.
5.2.2.3 Validation β−
Le groupe ERDRE de Subatech Nantes a de´veloppe´ un code qui permet de
calculer les spectres β− et d’anti-neutrino en utilisant le formalisme de´fini dans
la re´fe´rence [Hub12]. Ce code prend en compte pre´cise´ment les transitions interdites
uniques jusqu’au troisie`me ordre. Le spectre d’une transition non unique d’ordre n
est pris comme e´tant la transition unique d’ordre n-1. Par exemple la correction au
spectre d’une transition ∆J = ±2non (2me interdite) est la meˆme que ∆J = ±2 oui
(1re interdite unique), les donne´es de structures nucle´aires proviennent de JEFF3.1,
JENDL 2000, ENDF VI.8 et de ENSDF. De plus, ce code prend en compte des
termes correctifs non pris en compte dans CHARS, tels que l’e´crantage des e´lectrons
et la taille finie du noyau [FCE+12].
Pour rappel le code CHARS utilise ENSDF pour tous les noyaux et ne prend en
compte que les transitions permises et les premie`res interdites.
La figure 5.2 repre´sente des spectres β−, normalise´s a` une de´croissance β−, calcule´s
par CHARS et par Subatech pour 4 produits de fissions choisis pour leurs abondances
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en fin d’irradiation et e´galement pour le fait qu’ils ont des ordres de transitions
diffe´rents. Par exemple les 30 transitions β− du 106Rh sont permises, l’accord entre les
deux codes pour ce noyau est tre`s bon. Les spectres calcule´s pour le 90Sr, qui posse`de
une seule transition interdite d’ordre 1 (∆J = −2 , oui), sont e´galement en accord.
En revanche pour le 134Cs et le 137Cs, qui posse`dent tous deux des transitions d’ordre
2 (ou supe´rieures pour le 137Cs) l’accord est moins bon. Le de´saccord aux e´nergies
les plus e´leve´es, vient du fait que ces transitions interdites d’ordre 2 ou supe´rieurs
ont les Qb les plus grands. Cependant il est important de noter que la plupart des
transitions β− qui ont lieu dans un combustible use´ sont permises ou interdites du
premier ordre. Par exemple a` partir d’une e´volution MURE on de´termine que des
3433 transitions 1 β− pre´sentes dans un combustible use´ UOx , 2987 (soit 87%)
sont des transitions permises ou interdites du premier ordre, le reste e´tant soit des
transitions interdites d’ordres supe´rieurs, soit des transitions pour lesquelles le spin
du pe`re ou du fils n’est pas renseigne´ dans ENSDF.
1. Ce nombre varie en fonction des noyaux pris en compte par le calcul MURE et de l’exhaus-
tivite´ de ENSDF
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Figure 5.2 – Comparaison de spectres β− calcule´s par Subatech et par CHARS
pour une de´croissance
5.2.3 Part du Bremsstrahlung des β− dans le spectre γ d’un
combustible use´
La forte e´mission β− du combustible use´, duˆe en tre`s grande partie aux produits
de fission, va induire des photons secondaires principalement issus du rayonnement
de freinage.
On se propose ici d’e´tudier la part de ce rayonnement secondaire dans le spectre
gamma e´mis pour diffe´rents combustibles use´s a` diffe´rents temps apre`s le de´char-
gement. Les combustibles use´s e´tudie´s ici sont du ThU, ThPu, MOX, et de l’UOx
irradie´s durant 55GWj/t dans des REP. Les calculs d’e´volution du combustible sont
identiques a` ceux de´finis au chapitre 1. Une fois que les inventaires en fin d’irradia-
127
5.2. SPECTRES GAMMA
tion sont connus, on re´alise le transport des β− dans un crayon combustible puis
celui des gammas issus des de´croissances radioactives et on enregistre, dans ces deux
cas, le flux gamma a` la surface du crayon. Les calculs de transports sont effectue´s
a` l’aide de MCNP5. Les termes sources γ (de de´croissances) et β− sont mis a` jour
pour chaque pas de temps (1 mois, 6 mois, 1 an, 5 ans et 10 ans). Par conse´quent un
calcul MCNP5 par pas de temps et par combustible est re´alise´. C’est de l’inventaire
en fin d’irradiation et de la re´solution des e´quations de Bateman que viennent les
inventaires au cours du refroidissement.
Calcul avec MCNP : La ge´ome´trie simule´e consiste en un crayon combustible
REP infini. Plus pre´cise´ment le crayon est simule´ sur une longueur de 10 cm aux ex-
tre´mite´s desquelles ont e´te´ de´finies des conditions de re´flexion. Le rayon des pastilles
est de 4.18 mm, l’e´paisseur de la gaine en zirconium de 0.57 mm. La composition
des pastilles est la composition en fin d’irradiation (issu du calcul MURE) quelle que
soit le temps de refroidissement. La source (gamma ou β−) est distribue´e de fac¸on
homoge`ne dans le combustible.
Le tableau 5.1 donne les flux γ a` la surface du crayon issus des gamma de de´crois-
sance et des β− pour les diffe´rents combustibles a` plusieurs temps de refroidissement.
Le tableau donne aussi le pourcentage de ce flux issu du ralentissement des β−.
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Tableau 5.1 – Part du rayonnement de freinage issu des β− dans le combustible use´
Temps 1 mois 6 mois 1 an 5 ans 10 ans
MOX
γ decr. 6.19.109 1.83.109 1.02.109 3.11.108 1.69.108
γ.s−1.cm−2.g−1
Freinage β− 3.76.108 2.55.108 1.76.108 1.47.107 4.85.106
γ.s−1.cm−2.g−1
%β− 5.74 12.2 14.7 4.51 2.80
ThPu
γ decr. 8.23.109 1.98.109 1.06.109 3.26.108 1.77.108
Freinage β− 3.86.108 2.48.108 1.70.108 1.54.107 6.19.106
%β− 4.48 11.1 13.8 4.51 3.35
UOx
γ decr. 6.43.109 1.90.109 1.03.109 3.18.108 1.64.108
Freinage β− 3.41.108 2.15.108 1.45.108 1.55.107 8.10.106
%β− 5.04 10.2 12.3 4.64 4.70
ThU
γ decr. 1.02.1010 2.04.109 9.75.108 3.29.108 1.79.108
Freinage β− 3.15.108 1.58.108 1.01.108 1.75.107 1.32.107
%β− 2.99 7.19 9.38 5.05 6.85
Le flux de γ produit par le freinage des β− de´pend trivialement de l’activite´ β−
et de la forme du spectre : un β− plus e´nerge´tique produit plus de photons (cf. figure
5.1 ). La composition et la densite´ du milieu traverse´ jouent un roˆle mineur dans la
comparaison entre les combustibles puisque les densite´s sont proches ainsi que les
compositions (en Z). La partie la plus e´nerge´tique du spectre β− est domine´e par
quelques isotopes seulement : le 144Pr (de´croissance du 144Ce T1/2 = 285j ) le
106Rh
(106Ru T1/2 = 374j), et l’
90Y (90Sr T1/2 = 29ans). Un mois apre`s de´chargement,
le ThU produit moins de gamma de freinage que les autres bien que l’activite´ β
de ce dernier soit plus grande (cf. figure 5.3 ), activite´ duˆe en partie au 233Pa .
Ceci s’explique par une production moindre de 106Rh 2 et donc un spectre moins
e´nerge´tique. A` dix ans de refroidissement le MOX et le ThPu produisent moins
de rayonnement de freinage alors que leurs activite´s sont plus e´leve´es. Cette plus
haute activite´ provient du 241Pu, e´metteur tre`s peu e´nerge´tique. Ces combustibles
au plutonium ont des spectres beta moins durs car ils contiennent en leur sein moins
2. Rendement de fission cumule´ du 106Rh : 233U 2.5.10−3 , 235U 4.0.10−3, 239Pu 4.3.10−2 241Pu
6.1.10−2
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d’90Y (seul e´metteur a` haute e´nergie a` 10 ans) que les combustibles ThU et ThPu 3,
si bien qu’ils produisent moins de rayonnements de freinage. La figure 5.3 trace
les rapports de la somme des activite´s du 144Pr, 106Rh, 90Y sur le total pour les
combustibles conside´re´s.
Figure 5.3 – Gauche : Activite´ β− des combustibles use´s. Droite : Rapport de la
somme des activite´s β− des e´metteurs les plus e´nerge´tiques sur l’activite´ totale.
La figure 5.4 repre´sente le flux gamma a` la surface du crayon pour un combustible
ThU refroidi un an. Il est indique´ la composante issue des γ de de´croissance et de
celle issue des β−. On observe les raies X du thorium et de l’uranium (∼ 110 keV)
ainsi que celle du 136Xe (∼ 30 keV). On notera la raie a` 2.6 MeV du 206T l beaucoup
plus pre´sente que dans les combustibles non thorie´s. Les γ issus des β− repre´sentent
une part non ne´gligeable du flux sur une large gamme du spectre.
3. Rendement de fission cumule´ du 90Y : 233U 6.8.10−2, 235U 5.8.10−2 ,239Pu 2.1.10−2, 241Pu
1.5.10−2
130
5.3. VALIDATIONS γ
Figure 5.4 – Spectre du flux γ d’un combustible ThU a` 1 an apre`s de´chargement
5.3 Validations γ
Afin de s’assurer de l’exactitude du calcul des spectres γ de de´croissance, deux
e´tudes ont e´te´ re´alise´es : une comparaison avec la mesure d’un e´chantillon de minerai
de thorium non irradie´ et une comparaison avec un autre code de calcul portant sur
un combustible nucle´aire irradie´.
5.3.1 Minerai de Thorium
Le minerai e´tudie´ ici est du carbonate de calcium (CaCO3) provenant du com-
plexe de Fen en Norve`ge. La datation par 40Ar/39Ar indique un aˆge moyen des roches
de ce complexe de 583 ± 15Ma (dans le passe´ a` partir de maintenant) [MTED98].
Une spectroscopie gamma de cette roche a e´te´ re´alise´e dans la gamme d’e´nergie
0− 2MeV . La mesure a e´te´ effectue´e a` l’aide d’un cristal de germanium assimilable
a` un cylindre de 1 cm de rayon pour 6 cm de hauteur, contenu dans un cylindre
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d’aluminium d’environ 2mm. A` 5 cm du de´tecteur est place´ l’e´chantillon de carbo-
nate de calcium d’environ 0.25 kg lui meˆme place´ dans un chaˆteau de plomb afin de
colimater les rayonnements. La dure´e d’acquisition est de 85000 secondes. Le spectre
de bruit de fond provient d’une base de donne´es du laboratoire et est donne´e pour
des conditions expe´rimentales identiques et pour un temps d’acquisition de 200000
secondes, ce spectre de bruit de fond a donc e´te´ normalise´ pour correspondre a` un
temps de mesure de 85000 secondes. La figure 5.5 repre´sente le spectre mesure´ ainsi
que le spectre de bruit de fond, les e´nergies et noyaux e´metteurs sont indique´s en
bleu pour les chaˆınes de de´croissance de l’uranium et en noir pour le thorium (ces
spectres ne sont pas divise´s par l’efficacite´ du de´tecteur).
Figure 5.5 – Spectre gamma mesure´ de minerai de thorium
Afin d’exploiter cette mesure, il faut tout d’abord soustraire le bruit de fond
du spectre, puis apre`s e´talonnage, les pics sont assimile´s a` des gaussiennes dont
la position des centroides donne acce`s aux e´nergies des raies. La de´termination de
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l’aire sous ces gaussiennes divise´e par l’efficacite´ du de´tecteur aux e´nergies corres-
pondantes, permet de connaˆıtre l’intensite´ de chaque raie. L’analyse de´crite ci-dessus
a e´te´ re´alise´e a` l’aide du module gf3 du logiciel RadWare [Rad11].
Le spectre est calcule´ en conside´rant du 232Th a` l’e´quilibre avec ses descendants,
en effet la mise a` l’e´quilibre du thorium naturel prend environ 60 ans, faire l’hypo-
the`se d’un thorium a` l’e´quilibre revient donc a` conside´rer que ce minerai de thorium
s’est forme´ il y a plus de 60 ans, ce qui est une hypothe`se plus que raisonnable.
La figure 5.5 fait e´tat de raies provenant des descendants des isotopes de l’uranium
naturel, ainsi, dans le calcul seront prises en compte les chaines des uranium de
l’uranium naturel, ici aussi l’uranium est conside´re´ a` l’e´quilibre avec ses descendants
se qui se justifie par le fait que l’238U met environ 2.106 ans pour atteindre l’e´quilibre
se´culaire et l’ 235U 5.105 ans alors que selon [MTED98] la roche en question aurait
de l’ordre de 583± 15Ma.
Afin de comparer ce spectre calcule´ au spectre expe´rimental, la composante du
spectre calcule´ provenant de l’uranium est normalise´ a` l’aire sous le pic de 1765keV
du 214Bi mesure´ et la composante provenant du thorium est normalise´e en utilisant le
pic de 911keV de l’ 228Ac. La figure 5.6 pre´sente une superposition du spectre calcule´
au spectre mesure´ (divise´e par l’efficacite´ du de´tecteur). Le lecteur pourra appre´cier
le fait que toute les raies pre´sentes dans la mesure sont pre´dites, a` l’exception de la
raie a` 1460keV du 40K, pre´sent dans l’e´chantillon mais non pris en compte dans le
calcul, et des raies X du plomb a` basse e´nergie (cre´e´es par l’interaction des γ avec
le collimateur).
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Figure 5.6 – Comparaison calcul/mesure
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La courbe 5.7 indique le rapport des intensite´s mesure´es sur celles calcule´es en
fonction de l’e´nergie. L’histogramme 5.8 repre´sente le nombre de raies comprises dans
diffe´rents intervalles de ce rapport, 68% des raies sont comprises entre 0.8 et 1.2 et
83% entre 0.6 et 1.5 ce qui est plutoˆt satisfaisant sachant que l’auto-protection, c’est
a` dire l’absorption des γ par la roche elle meˆme, qui est plus probable a` faible e´nergie,
n’a pas e´te´ prise en compte. Par conse´quent ce phe´nome`ne permet d’expliquer le fait
que les raies de basses e´nergies soient pour la plupart surestime´es (cf. figure 5.7).
Figure 5.7 – Rapport spectre mesure´ / spectre calcule´
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Figure 5.8 – Histogramme d’occurrences
5.3.2 Benchmark avec CESAR
5.3.2.1 Presentation de CESAR
Le code CESAR [ea06] pour Code d’ Evolution Simplifie´ Applique´ au Retraitement
est un code de´veloppe´ conjointement par le CEA et la COGEMA, les premiers uti-
lisateurs de ce code furent les laboratoires de l’usine de retraitement de La Hague
pour entre autres, caracte´riser les combustibles use´s et les matie`res sortantes (Plu-
tonium, Uranium, de´chets). Ce code permet de connaˆıtre les inventaires de plus de
100 noyaux lourds, 200 produits de fissions, et 150 produits d’activations. Ces in-
ventaires peuvent eˆtre de´termine´s pendant l’irradiation et sur une pe´riode allant de
3 mois a` 1.106 ans apre`s de´chargement. Ceci est re´alise´ en re´solvant les e´quations de
Bateman par inversion de la matrice (
~dN
dt
= A ~N) connaissant l’inventaire a` la fin de
l’irradiation. L’e´volution du combustible lors de l’irradiation est calcule´e en re´solvant
ces meˆmes e´quations (par me´thode Runge Kutta) mais cette fois-ci il faut prendre
136
5.3. VALIDATIONS γ
les re´actions nucle´aires en compte, et donc disposer des sections efficaces moyennes
et flux moyens afin d’ajouter aux e´quations les termes de re´action neutronique. Ces
donne´es, qui de´pendent du type de re´acteur, du type de combustible (UOX, MOX
...), de l’enrichissement et du temps, sont calcule´es par les codes de transports neu-
troniques du CEA : APOLLO (spectre thermique) et ERANOS (spectre rapide), puis
incorpore´es dans des bases de donne´es (crypte´es), appele´es bibliothe`ques et lisibles
par CESAR. A partir de ces inventaires CESAR est a` meˆme de calculer l’activite´, la
puissance re´siduelle, la radio-toxicite´ et les spectres gamma et neutron. Les donne´es
nucle´aires ne´cessaires a` ces calculs (demi-vie, rapport de branchement, rendement de
fission, e´nergie et intensite´ des gamma, etc) proviennent de la base JEFF3.1.1 pour
les actinides et les produits de fissions. Cette base est constitue´e de donne´es prove-
nant de ENSDF, NUBASE, DDEP (donne´es accessibles au format ENSDF sur le
site internet du Laboratoire National Henri Becquerel), UKHEDD-2 et UKPADD-6
[MK09].
Il est propose´ ici de re´aliser une comparaison entre les codes CESAR et MURE/-
CHARS . Ce benchmark consiste en la comparaison du spectre gamma d’un combus-
tible use´ pour diffe´rents temps de refroidissement, le tableau 5.2 indique les donne´es
de de´part utilise´es par les deux codes.
Tableau 5.2 – Donne´es d’entre´e du benchmark
Re´acteur REP 17x17
Puissance thermique 33.3 MW.tMLi−1
Combustible UOx
Enrichissement 235U 5 %
Taux de combustion 55 GWj.tMLi−1
Nombre de cycles 5
Temps d’irradiation par cycle 330 jours
Temps inter-cycle 35 jours
Calcul avec CESAR version 5.33 : Utilisation de la bibliothe`que UOX REP
17x17 WES STANDARD JEFF3.1.1, CEA2005V4.1.1
Calcul avec MURE / CHARS : Un calcul assemblage REP 17x17 a e´te´ effectue´
avec les meˆmes conditions (ge´ome´trie, mate´riaux, tempe´ratures, densite´, conditions
miroirs...) que celles de´finies en 2.1.3.2 a` l’exception de ce qui a e´te´ explicite´ dans le
tableau 5.2. Une fois ce calcul d’e´volution re´alise´ a` l’aide du code MURE (cf. section
1.4.2 de l’introduction sur la pre´sentation du code MURE), l’interface graphique
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d’exploitation des re´sultats MureGui, qui sera de´crite dans la section 5.6.1, permet
de calculer, entre autres les inventaires et les spectres γ au cours du refroidissement.
Dans un premier temps le calcul MURE d’e´volution du combustible a e´te´ re´a-
lise´ avec les sections efficaces et les rendements de fissions de la base de donne´es
ame´ricaine ENDF7.1 (choix par de´faut de MURE). Puis, afin de se rapprocher au
plus pre`s de la bibliothe`que CESAR (calcule´ par APOLLO), le meˆme calcul a e´te´
fait en utilisant les sections efficaces et les rendements de fissions issus de la base
europe´enne JEFF3.1.1. La figure 5.9 repre´sente les re´sultats obtenus, a` savoir les
spectres gammas calcule´s par CESAR et par MURE/CHARS pour 3 mois, un an,
10 ans et 100 ans apre`s de´chargement. La de´finition e´nerge´tique de ces spectres
est constante et est de 100 keV par canal, l’intensite´ est donne´e en γ.s−1.tMLi−1.
Les donne´es utilise´es par MURE/CHARS proviennent de ENDF7.1 pour ce qui est
des sections efficaces et rendements de fission, et de ENSDF pour les donne´es de
structures nucle´aires. La figure 5.10, qui trace les rapports des spectres calcule´s par
MURE/CHARS sur CESAR pour 3 mois , 1 an, 10 ans apre`s de´chargement, permet
de mieux appre´hender les diffe´rences entre les re´sultats des deux codes. Le rapport
des spectres pour 100 ans pre´sente de grandes disparite´s et sera de´taille´ se´pare´ment.
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Figure 5.9 – Comparaison des spectres γ calcule´s par MURE/CHARS et par CE-
SAR
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Figure 5.10 – Rapport des spectres : MURE( ENDF,ENSDF)/CESAR
Le tableau 5.3 indique la moyenne, ainsi que l’e´cart type, des rapports des
spectres pour diffe´rentes donne´es nucle´aires utilise´es par le calcul MURE/CHARS.
Si les valeurs moyennes sont relativement proches de 1 pour les temps conside´re´s, en
revanche les e´carts-types (calcul MURE/ CHARS avec ENDF7.1 et ENSDF) sont
grands. Ces e´carts s’estompent le´ge`rement lorsque le calcul MURE utilise les donne´es
JEFF3.1.1 (cf. tableau 5.3 et figure 5.11) mais restent importants a` haute e´nergie.
De plus, dans la gamme d’e´nergie [1800 ;1900 keV] et pour un temps de refroidisse-
ment de 1 an, le calcul MURE/CHARS surestime d’un facteur 30 le calcul CESAR.
(cette valeur de rapport de spectre n’a pas e´te´ prise en compte dans le calcul des
moyennes et e´carts types et n’apparait pas dans les figures de rapport de spectre).
En utilisant l’utilitaire de recherche d’e´metteurs de MureGui (cf. 5.6.1), il est apparu
que le 106Rh est le principale e´metteur a` cette e´nergie. En comparant les donne´es de
structures nucle´aires ENSDF a` celles utilise´es par JEFF3.1.1 (DDEP pour ce noyau)
pour ce noyau, il s’est ave´re´ qu’elles pre´sentent de tre`s grands e´carts entre elles (cf
figure 5.12). De plus, aucune raie n’est e´mise par le 106Rh dans la gamme d’e´ner-
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gie [1800 ;1900 keV] selon JEFF3.1.1 au contraire de ENSDF. Ainsi, en utilisant les
donne´es du 106Rh disponibles sur le site internet du Laboratoire Nationale Henri
Becquerel au format ENSDF, on obtient la courbe de rapport des spectres 5.13 et
la dernie`re ligne du tableau 5.3 qui permettent d’affirmer que les deux codes sont
en accord sur une pe´riode de 3 mois a` 10 ans (du moins si les donne´es nucle´aires
utilise´es sont proches).
Tableau 5.3 – Moyennes et e´carts types des valeurs de rapport de spectres MURE/-
CESAR pour diffe´rents jeux de donne´es utilise´es par MURE
Temps apre`s de´chargement 3 mois 1 an 10 ans
ENDF7.1 / ENSDF
Moyenne 0.997 1.044 1.115
E´cart-type 0.152 0.239 0.235
JEFF 3.1.1/ ENSDF
Moyenne 1.049 1.075 1.077
E´cart-type 0.081 0.196 0.235
JEFF 3.1.1/ ENSDF & DDEP (106Rh)
Moyenne 1.025 1.019 1.049
E´cart-type 0.034 0.028 0.109
Figure 5.11 – Rapport des spectres : MURE( JEFF3.1.1,ENSDF)/CESAR
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Figure 5.12 – Rapport des spectres du 106Rh calcule´ avec ENSDF sur DDEP
Figure 5.13 – Rapport des spectres : MURE( JEFF3.1.1,ENSDF & DDEP(Rh106)
)/CESAR
En revanche de grandes disparite´s existent au bout de 100 ans apre`s le de´char-
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gement ( cf. tableau 5.4) pour des e´nergies supe´rieures a` 1700 keV. Ceci s’explique
par le fait que les principaux contributeurs a` ces e´nergies, a` l’exception du 90Y , ne
sont pas pre´sents dans le calcul CESAR (bien qu’ils soient dans les bases de donne´es
de ce code). Les noyaux en question sont les suivants : 214Bi, 208T l,234Pa,234Pam et
dans une moindre mesure 240Np , 210T l , 228Ac et 102Rh.
Ce benchmark a e´te´ l’occasion d’imple´menter dans le code MURE une me´thode
permettant de prendre en compte la synthe`se de noyaux isome`riques par re´action
(n, γ) (cf. section 2.2.1 du chapitre 1 ) et d’en estimer l’exactitude en comparant
avec CESAR le total des gammas e´mis pour les isome`res suivants : 148Pmm, 110Agm,
242Amm et 166Hom. Le tableau 5.5 re´sume les re´sultats (3 mois apre`s de´chargement).
Les calculs on e´te´ re´alise´s avec les sections efficaces et rendements de fissions de
ENDF7.1 puis de JEFF3.1.1 par MURE. Il est inte´ressant de remarquer que le
166Hom est 35 fois plus pre´sent lorsque JEFF 3.1.1 est utilise´ et est en accord avec
CESAR. La cause en est que la base ENDF 7.1 dispose de sections efficaces pour
cet isome`re (a` la diffe´rence de JEFF 3.1.1) ce qui provoque plus de disparitions
(capture, (n,2n)) de ce noyau que lorsque l’on utilise la base ENDF. On peut donc
sugge´rer que CESAR (ou plutot APOLLO) le surestime, ainsi que MURE, si JEFF
est utilise´e.
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Tableau 5.4 – Intensite´s calcule´es par CESAR et par MURE(JEFF3.1.1 & ENSDF
). 100 ans de refroidissement
Energie Basse (keV) MURE(CHARS) CESAR Rapport MURE / CESAR
0 8.690.1013 8.429.1013 1.031
100 5.675.1011 5.854.1011 0.969
200 5.650.1011 5.525.1011 1.023
300 7.893.1010 7.726.1010 1.022
400 2.334.1010 2.087.1010 1.118
500 1.264.1010 1.327.1010 0.952
600 5.388.1014 5.355.1014 1.006
700 3.525.1010 3.761.1010 0.937
800 1.954.1010 2.082.1010 0.939
900 1.637.1010 1.729.1010 0.947
1000 2.481.1010 2.654.1010 0.935
1100 1.248.1009 1.237.1009 1.009
1200 4.725.1010 5.100.1010 0.927
1300 4.989.1007 4.225.1007 1.181
1400 1.304.1009 1.298.1009 1.005
1500 2.431.1009 2.623.1009 0.927
1600 6.002.1006 4.835.1006 1.241
1700 5.332.1006 1.345.1006 3.965
1800 6.846.1006 2.076.1006 3.298
1900 1.232.1006 2.024.10−17 6.087.1022
2000 1.593.1003 1.955.10−19 8.150.1021
2100 5.472.1006 5.481.1006 9.984.10−01
2200 2.393.1004 1.426.10−18 1.678.1022
2300 2.274.1002 2.903.10−17 7.834.1018
2400 6.992.1003 1.329.10−17 5.263.1020
2500 2.900.1001 2.104.10−01 1.378.1002
2600 5.842.1006 5.358.10−19 1.090.1025
2700 1.424.1002 4.757.10−18 2.993.1019
2800 7.881.1001 1.318.10−18 5.980.1019
2900 1.294.1002 7.096.10−19 1.824.1020
3000 1.544.1002 9.992.10−19 1.546.1020
3100 1.277.1001 1.448.10−20 8.821.1020
3200 7.052.10−01 8.689.10−20 8.117.1018
3300 0.000 1.448.10−20 0.000
3400 0.000 9.051.10−21 0.000
Cette section aura permis de valider le calcul des spectres γ de la matie`re irradie´e.
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Tableau 5.5 – Comparaison des isome`res e´metteurs γ produits par (n, γ) calcule´s
par CESAR et par MURE a` 3 mois apre`s de´chargement
Noyaux MURE (γ.s−1.tMLi−1) CESAR (γ.s−1.tMLi−1) MURE / CESAR
ENDF 7.1
148Pmm 1.01.1015 9.63.1014 1.05
110Agm 6.28.1014 5.51.1014 1.14
242Amm 1.96.109 2.47.109 0.79
166Hom 4.88.107 1.63.109 0.03
JEFF 3.1.1
148Pmm 1.04.1015 9.63.1014 1.08
110Agm 6.68.1014 5.51.1014 1.21
242Amm 1.94.109 2.47.109 0.78
166Hom 1.68.109 1.63.109 1.03
Cependant le sche´ma de calcul (e´volution MURE - calcul des inventaires hors flux -
calcul des spectre gamma) est de´pendant des donne´es nucle´aires (sections efficaces -
rendements de fissions - donne´es de structure nucle´aire) sont les principales causes
des e´carts constate´s entre MURE/CHARS et CESAR .
5.4 Spectres de neutrons
Les sections pre´ce´dentes ont pre´sente´ le calcul des spectres gamma de la matie`re
irradie´, mais pour certains cas les neutrons repre´sentent une source d’exposition
externe non ne´gligeable qu’il convient de calculer. Lorsque la matie`re n’est pas as-
sujettie a` des fissions induites, les principales sources de neutrons proviennent des
fissions spontane´es de noyaux lourds que sont certains isotopes du californium, du
curium, de l’americium, du plutonium, du neptunium de l’uranium, et du thorium.
Ces neutrons peuvent e´galement eˆtre issus de re´actions nucle´aires (α, n) sur des
noyaux le´gers tels que certains isotopes de l’oxyge`ne. Ce qui suit expose la fac¸on
dont les spectres en e´nergie de ces neutrons sont calcule´s, puis une validation des
calculs par comparaison avec des mesures et le code SOURCES-4C sera propose´e.
5.4.1 Fission spontane´e
Le spectre de neutrons e´mis par fission spontane´e ou induite est donne´ en bonne
approximation par un spectre de Watt. C’est de cette fac¸on que sont calcule´s par
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MCNP5 les spectres de neutrons spontane´s du 240Pu, 242Pu , 242Cm , 244Cm et du
252Cf [Tea03]. C’est cette approche qui a e´te´ utilise´e ici. Le nombre de neutrons χ
produits par la fission spontane´e a` une e´nergie E d’un noyau est, en conside´rant un
spectre de Watt, donne´ par l’e´quation 5.5 :
χ(E) = ν¯.R. exp
−E
a
sinh
√
bE (5.5)
avec ν¯ le nombre moyen total (prompts et retarde´s) de neutrons e´mis par fission,
R le rapport de branchement de la fission spontane´e, a et b sont des parame`tres qui
de´pendent, comme ν¯ et R, du noyau conside´re´. Les valeurs de ν¯ proviennent de la
base ENDF 7.1, les rapports de branchements de ENSDF et les valeurs de a et b
sont issues de [Sho01]. Le lecteur pourra trouver en annexe A ces donne´es pour les
noyaux pris en compte : il y en a 31.
5.4.2 Re´actions (α ,n)
5.4.2.1 Spectre alpha
Pour calculer les spectres neutrons e´mis par re´action (α, n) il est ne´cessaire de
connaitre en premier lieu le projectile. Le spectre α e´mis par un e´chantillon est
calcule´ a` l’aide des inventaires en e´metteurs α, qui peuvent eˆtre, soit de´ja` connus,
soit calcule´s par MURE, et des donne´es de structure nucle´aire issues de la base de
donne´e ENSDF (cf. 5.1). Le spectre α d’un e´metteur AZX qui e´met n raies d’intensite´s
Ir (proportion du total des α e´mis par ce noyau ) est donne´ par :
χα(E) = λA
ZX
.NA
ZX
.Rα
n∑
r
Ir.f(E − Er)
avec f(E − Er) une fonction qui vaut 1 si E = Er et 0 sinon, Rα le rapport de
branchement de la de´croissance, λA
ZX
et NA
ZX
constante de de´croissance et nombre
de noyaux AZX.
5.4.2.2 Ralentissement des α
Lors du ralentissement dans l’e´chantillon ces particules α ont la possibilite´ de
provoquer des re´actions (α, n). La probabilite´ p(Eα) qu’un α d’e´nergie Eα induise
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une re´action (α, n) dans un mate´riau constitue´e de N noyaux identiques AZX lors de
son parcours dx est donne´e par :
p(Eα) = N.σ(Eα).dx (5.6)
Avec σ(Eα) la section efficace (α, n) du noyau
A
ZX. L’e´quation 5.6 peut s’e´crire en
faisant apparaitre le pouvoir d’arreˆt :
p(Eα) = N.
σ(Eα)
dE/dx
.dE (5.7)
Cette probabilite´ pour un ralentissement de Eα a` E0 devient :
P (Eα, E0) = N.
∫ Eα
E0
σ(E)
−dE/dx.dE (5.8)
Si l’on fait l’hypothe`se (et on l’a faite) que la particule α a un libre parcours moyen
faible devant les dimensions de l’e´chantillon (approximation de la cible e´paisse) alors
5.8 devient :
P (Eα, 0) = N.
∫ Eα
0
σ(E)
−dE/dx.dE (5.9)
5.4.2.3 Calcul de l’e´nergie du neutron
Une fois que la re´action AZX+
4
2α→A+3Z+2 Y +10n a lieu (cf. sche´ma 5.14) , il convient
de calculer l’e´nergie du neutron.
Figure 5.14 – Sche´ma de la re´action (α, n)
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E´tant donne´s les e´nergies des alpha de de´croissances, on se place dans un for-
malisme non relativiste. La vitesse du centre de masse avant la collision VCDM est
donne´e par :
VCDM =
mαvα
mα +mA
ZX
Les vitesses de l’alpha Vα et de
A
ZX VAZX dans le centre de masse sont (V = v−VCDM) :
Vα = (
mA
ZX
mA
ZX
+mα
)vα (5.10)
et
VA
ZX
= (
mα
mA
ZX
+mα
)vα (5.11)
Selon la conservation de l’e´nergie dans le centre de masse on a Eα +malpha +EA
ZX
+
mA
ZX
= En + mn + EA+3
Z+2Y
+ mA+3
Z+2Y
+ E∗ avec E∗ l’e´nergie d’excitation du noyau
A+3
Z+2Y . Sachant que le Q de re´action est Q = mα +mAZX −mn +mA+3Z+2Y on obtient :
En = Q− E ∗+Eα + EA
ZX
− EA+3
Z+2Y
(5.12)
Selon la conservation de l’impulsion dans le CDM et en utilisant l’hypothe`se d’une
e´mission du neutron isotrope dans le CDM, sur l’axe y on a :
VA+3
Z+2Y
=
mn
mA+3
Z+2Y
Vn (5.13)
En e´levant au carre´ l’e´quation 5.10 et en la multipliant par mα
2
et en faisant de meˆme
avec 5.11 (mais mA
ZX
a` la place de mα) puis en additionnant les deux on obtient :
Eα + EA
ZX
= Elabα
mA
ZX
mA
ZX
+mα
L’e´nergie cine´tique du noyau A+3Z+2Y dans le CDM est donne´e a` l’aide de l’e´quation
5.13 par :
EA+3
Z+2X
=
mn
mA+3
Z+2X
En
En substituant EA+3
Z+2X
et Eα + EA
ZX
dans 5.12 et en isolant En on obtient :
En = E
lab
α
mA
ZX
mA
ZX
+mα
mA+3
Z+2Y
mA+3
Z+2Y
+mn
+ (Q− E∗)
mA+3
Z+2Y
mA+3
Z+2Y
+mn
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Finalement on obtient la vitesse du neutron dans le centre de masse a` laquelle on
ajoute la vitesse du centre de masse ce qui permet d’avoir la vitesse du neutron dans
le laboratoire puis son e´nergie dans le laboratoire. Soit :
Elab±n =
mn
2
√2Elabα
mα
(
mα
mα +mAZX
)±
√√√√2(Q− E∗)mA+3Z+2Y
mn(mA+3
Z+2Y
+mn)
+
2Elabα m
A
ZXmA+3
Z+2Y
mn(mAZX +mα)(mA+3
Z+2Y
+mn)
2
(5.14)
L’hypothe`se d’une distribution angulaire isotrope dans le CDM a e´te´ faite, ce qui
revient a` conside´rer que l’e´nergie du neutron dans le laboratoire est distribue´e de
fac¸on homoge`ne entre une valeur maximum Elab+n et minimum E
lab−
n . La figure 5.15
trace, a` titre d’exemple, l’e´nergie minimum et maximum du neutron en fonction
de l’e´nergie de l’alpha incident lors de la re´action α +18 O →21 Nef + n (avec f
pour produit dans son e´tat fondamental). On peut voir que cette re´action est a` seuil
(environ 0.85 MeV).
Figure 5.15 – E´nergie minimum et maximum du neutron en fonction de l’e´nergie
de l’α
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5.4.2.4 Construction du spectre neutron :
Le spectre alpha est de´fini en 9000 groupes d’e´nergie tels que Ea+1α −Eaα = 1keV
(avec a l’indice du groupe) soit une e´nergie maximum de 9MeV. Cette de´finition
e´nerge´tique tre`s fine est ne´cessite´e par le fait que dans l’e´quation 5.9 la fonction a`
inte´grer ( σ(E)
dE/dx
) pre´sente des fluctuations importantes provenant de la section efficace
(e.g 18O(α, n)21Ne, figure 5.16).
Figure 5.16 – Section efficace de la re´action 18O(α, n)21Ne
La de´finition e´nerge´tique du spectre neutron est e´tablie par l’utilisateur. La
contribution au spectre neutronique du groupe d’e´nergie des neutrons g [Eg, Eg+1[ qui
proviennent du ralentissement d’un alpha d’e´nergie Eα sur dEα = E
a+1
α −Eaα = 1keV
et ayant cre´e´e un neutron par re´action (α, n) au cours de ce ralentissement sur un
noyau i laissant le noyau sortant sur un niveau l est donne´e par :
Ci,l,g(Eα) = pi(Eα).fi,l(Eα)
Eg − Eg+1
E+n (Eα)− E−n (Eα)
Gi,l,g(Eα) (5.15)
– Avec pi(Eα) la probabilite´ (de´finie dans l’e´quation 5.7 ) qu’un alpha d’e´nergie
Eα ralentissant sur dEα provoque une re´action (α, n) sur un noyau i.
150
5.4. SPECTRES DE NEUTRONS
– fi,l,g =
σli
σToti
la proportion des re´actions sur ce noyau i laissant le noyau de sortie
dans un e´tat l. Ce rapport n’est en ge´ne´ral pas disponible dans les bases de
donne´es nucle´aires mais peut-eˆtre calcule´ a` l’aide de codes tel que Talys[AK08].
– Eg−Eg+1
E+n (Eα)−E−n (Eα) la part des neutrons de l’intervalle [E
−
n ;E
+
n ](de´finit par l’e´qua-
tion 5.14) contenue dans le groupe g.
– Gi,l,g(Eα) la proportion du groupe g contenue dans [E
−
n ;E
+
n ] qui vaut 1 si
g ∈ [E−n ;E+n ] 0 sinon , E
+
n−E−n
Eg−Eg+1 si [E
−
n ;E
+
n ] ∈ g et Eg+1−E
−
n
Eg+1−Eg ou
E+n−Eg
Eg+1−Eg si le
groupe g est a` cheval sur une borne de [E−n ;E
+
n ].
Le spectre de neutron (α, n) d’un e´chantillon compose´ de n isotopes diffe´rents
pouvant subir une telle re´action et dont chacun des noyaux produits (i) par la re´ac-
tion peut eˆtre peuple´ dans li niveaux est donne´ par :
χ =
∑
r
n∑
i
li∑
l
∑
g
Eαr∑
0
Ci,l,g(Eα)Ar (5.16)
Avec Ar le nombre de particules α par seconde produit par l’e´chantillon a` une e´ner-
gie Eαr .
E´tant donne´ que, durant cette e´tude, le calcul de spectre des neutrons produits
par re´action (α, n) a e´te´ applique´ a` des combustibles oxydes use´s ou des poudres
d’oxydes (d’uranium et/ou plutonium et/ou thorium) les noyaux cibles pris en
compte se limitent a` l’17O et 18O. Les sections efficaces des re´actions 17O(α, n)20Ne
et 18O(α, n)21Ne proviennent de la base JENDL-AN compile´e a` l’aide de plusieurs
mesures [TM06]. Les proportions des re´actions sur le noyaux i laissant le noyau pro-
duit sur un e´tat l (fi,l,g) ont e´te´ calcule´es a` l’aide de TALYS [AK08] pour un certain
nombre de niveaux liste´s dans le tableau 5.6, les re´sultats sont donne´s en annexe
sous forme de figures (cf. annexe C).
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Tableau 5.6 – Liste des niveaux du noyau produit pris en compte dans CHARS et
e´nergies seuils des α amenant a` ces niveaux
Re´action E* du noyau produit Eseuil
[MeV] [MeV]
17O(α, n)20Ne
0 0
1.634 1.294
4.248 4.522
4.968 5.412
5.621 6.220
5.785 6.420
18O(α, n) 21Ne
0 0.851
0.351 1.280
1.746 2.955
2.789 4.259
2.794 4.269
2.867 4.354
3.662 5.327
3.734 5.415
3.883 5.597
4.432 6.268
4.524 6.381
Le tableau 5.6 fait figurer les e´nergies seuils des α, ainsi que les e´nergies d’excita-
tions pour les diffe´rents niveaux du noyau i produit pris en compte dans le calcul. Ces
noyaux peuvent eˆtre peuple´s dans des niveaux d’e´nergies supe´rieurs a` ceux pre´sente´s
dans le tableau 5.6. Ces derniers ne sont pas pris en compte et
∑L
l fi,l = 1 a` toutes
les e´nergies des α si bien que la non prise en compte de ces niveaux ne change pas
le nombre total des neutrons e´mis mais l’allure du spectre. Il est important de noter
que les α e´mis par du combustible nucle´aire sont pour la plupart compris dans une
gamme d’e´nergie allant de 4 a` 7 MeV environ, a` l’exception notable du 212Po, des-
cendant de l’232U (encore lui), qui posse`de une raie a` 8.8MeV. Pour s’en convaincre
le lecteur peut se re´fe´rer a` la figure 5.22 qui trace le spectre alpha au cours du temps
(de 1 a` 100 ans apre`s de´chargement) d’un combustible REP UOx et REP ThU.
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Figure 5.17 – Spectres α au cours du temps d’un combustible use´ ThU (haut) et
UOx (bas)
Le pouvoir d’arreˆt, ne´cessaire pour calculer la probabilite´ de re´action lors du
ralentissement des alpha, a e´te´ calcule´ a` l’aide de SRIM [Zie] pour une composition
de dioxyde d’uranium UO2 qui sera utilise´e quelque soit l’e´chantillon ce qui est
une bonne approximation pour des e´chantillons du type ThUO2,PuO2, ThPuO2,
UPuO2.
Neutrons retarde´s Le code de´veloppe´ posse`de la capacite´ de calculer le spectre
neutron provenant des neutrons retarde´s (β−N) cependant la base de donne´e utilise´e
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pour le faire (ENSDF) permet de calculer ces spectres pour seulement 6 noyaux que
sont 85As 87Br 88Br 95Rb 135Sb 137I. En effet, a` l’heure actuelle, seuls ces 6 noyaux
posse`dent a` la fois des donne´es sur l’e´nergie et l’intensite´ de ces neutrons. D’autres
bases posse`dent beaucoup plus de noyaux (ENDF,JEFF ...). Cependant, si ces neu-
trons sont d’une importance capitale pour la neutronique du coeur, ils ne repre´-
sentent que quelques centaines de ppm du total des neutrons, leur importance est
plus que ne´gligeable dans le cadre d’e´tudes de radioprotection.
5.5 Validation Neutron
5.5.1 Benchmark SOURCES-4C
SOURCES-4C [WPC+05] est un code de´veloppe´ par le ”Los Alamos National
Laboratory” et ”TEXAS A & M University” qui fait re´fe´rence dans le calcul de
spectres de neutrons provenant de re´actions (α, n), fissions spontane´es et neutrons
retarde´s. Un benchmark consistant en la comparaison entre mesures et calculs de
spectres neutrons de diffe´rents e´chantillons de dioxyde de plutonium de compositions
diffe´rentes a e´te´ re´alise´ par E.F Shores du ”Los Alamos National Laboratory”[Sho05],
on se propose ici d’utiliser ce benchmark pour valider le calcul de terme source
neutron.
Tableau 5.7 – Compositions isotopiques(% massique) des e´chantillons de PuO2
Isotope combustible REP JAERI-1 JAERI-2 ORNL SRS PNL LANL
Bas moyen haut
238Pu 0.024 0.059 1.574 0.135 0.010 90.37 81.2 0.072 0.0145
239Pu 89.667 82.077 57.342 76.885 95.303 9.02 15 72.4 93.7614
240Pu 9.645 16.297 24.980 19.960 4.543 0.567 2.9 22.7 5.9445
241Pu 0.556 1.231 10.560 2.228 0.135 0.029 0.8 3.89 0.2237
242Pu 0.109 0.336 5.545 0.792 0.007 0.008 0.1 0.97 0.0559
241Am 0.327 0.162 1.159 23400∗ 3110∗ 0.01 ? ? 762.4∗
∗ ppm
Les adjectifs bas, moyen et haut correspondent a` diffe´rents taux de combustion
Le tableau 5.7 donne la composition des vecteurs plutonium des diffe´rents e´chan-
tillons en pourcentage massique. Pour le calcul avec CHARS lorsque la somme des
proportions ne donne pas 100 % la diffe´rence est ajoute´e au noyau le plus pre´sent.
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De plus, comme pour le calcul re´alise´ par SOURCES-4C, on conside`re du PuO2
(donc un plutonium pour deux oxyge`nes) avec, pour l’oxyge`ne une isotopie naturelle
qui est respectivement de 0.004% et 0.2% mol. pour l’17O et l’18O (le reste e´tant
de l’16O), et pour le plutonium les isotopies de´finies dans le tableau 5.7. Le pou-
voir d’arreˆt utilise´ pour le calcul est celui obtenu a` l’aide de SRIM pour de l’UO2.
Les re´sultats sont donne´s sous forme de figure (fig. 5.18) qui comparent les spectres
calcule´s par CHARS et par SOURCES-4C et par deux tableaux (5.8 et 5.9 ) qui
indiquent les totaux de neutrons mesure´s, et calcule´s par ces deux codes pour les
diffe´rents e´chantillons.
Tableau 5.8 – Total des neutrons issus de la mesure et du calcul
E´chantillon mesure SOURCES-4C CHARS diffe´rence∗ diffe´rence∗
fs :fission n.s−1 n.s−1 n.s−1 SOURCES CHARS(%)
spontane´e
JAERI 1 fs 184.7± 4.8 215 197 16.4 6.41
JAERI 1 (α,n) 157.8± 9.8 138 125 -12.5 -20.9
JAERI 1 tot 342.5± 8.6 353 321 3.07 -6.19
JAERI 2 fs 42.1± 1.1 48 42 14.0 -1.08
JAERI 2 (α,n) 51.3± 2.5 54 47 5.26 -7.60
JAERI 2 tot 93.4± 2.3 102 89 9.21 -4.66
ORNL tot 8.6785.104 ± 867 8.5258.104 7.6347.104 -1.76 -12.0
SRS tot 8.55.105 ± 1.28.104 8.6713.105 8.6243.105 1.42 0.87
PNL tot 2.3.105 2.39.105 2.35.105 3.91 2.01
LANL tot 98.9 98.7 -0.21∗1
∗ calcul−mesure
mesure
∗1CHARS−SOURCES
SOURCES
Tableau 5.9 – Comparaison SOURCES CHARS du total des neutrons e´mis par les
e´chantillons ”combustibles REP”
REP SOURCES-4C CHARS diffe´rences
n.s−1g−1oxyde n.s
−1g−1oxyde %
∗1
bas 141.3 143.8 1.77
moyen 210.7 214.7 1.88
haut 602.6 621.0 3.05
∗1CHARS−SOURCES
SOURCES
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Figure 5.18 – Spectres neutrons (n.s−1g−1oxyde) calcule´s par CHARS et SOURCES
pour diffe´rents e´chantillons
Le calcul CHARS du nombre total de neutrons e´mis par ces e´chantillons est en
accord acceptable avec les mesures, les diffe´rences vont de -12% a` 6.41% et jusqu’a`
-20.9% pour la composante (α, n). Les neutrons de fissions spontane´es calcule´s par
CHARS sont plus proches des mesures que ne le sont ceux calcule´s par SOURCES-
4C a` l’inverse des neutrons de re´actions (α, n) (cf. e´chantillons JAERI du tableau
5.8). Les spectres calcule´s par CHARS et SOURCES-4C s’entendent plutoˆt bien
(voir figure 5.20).
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5.6 Inte´gration dans MURE : le module CHARS
Les calculs des spectres gamma, beta, alpha et neutron explicite´s dans ce chapitre
ont e´te´ incorpore´s dans le code MURE afin de faciliter la de´finition e´nerge´tique des
termes sources pour des calculs en radioprotection. Cette section a pour objet de pre´-
senter les possibilite´s offertes par ce module baptise´ CHARS pour CHaracterization
of Radioactive Sources.
Figure 5.19 – Logo de CHARS
Ce module, e´crit en C++, est structure´ sous forme de classes, une pour chaque
type de particule et une classe me`re qui regroupe les me´thodes et attributs communs.
Chacune des classes XSpectrum (X pour alpha, beta, neutron, gamma ) posse`de
ses propres me´thodes de construction de spectre (de´finies pre´ce´demment dans ce
chapitre). La classe me`re Spectrum, dont toutes les autres he´ritent, de´finit l’objet
Spectrum. Cet objet est constitue´ de deux tableaux : le premier est la de´finition en
e´nergie du spectre tel que chaque e´le´ment E(i) du tableau a comme valeur la borne
infe´rieure de ce groupe d’e´nergie i. Le deuxie`me tableau est tel que chaque e´le´ment
I(i) a comme valeur le nombre de particules comprises dans la gamme d’e´nergie
[E(i) ;E(i+1)[.
L’utilisation de ces classes avec les classes existantes de MURE permet la de´finition
du spectre de particules souhaite´ d’un e´chantillon qui peut eˆtre par la suite e´crit de
fac¸on automatique en langage MCNP. Les classes mises en synergie avec Spectrum
sont MCNPSource (Ecriture en langage MCNP de source de´fini dans MURE) et
Material (de´finition d’un e´chantillon : Z,A,I, proportion de chaque isotope pre´sent).
Le sche´ma repre´sente l’organisation de ces classes entre elles.
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Figure 5.20 – CHARS dans MURE
Ces outils permettent e´galement d’e´tudier l’influence du vieillissement de la ma-
tie`re radioactive sur l’e´mission des rayonnements et par conse´quent sur des grandeurs
telles que la dose. Pour ce faire l’utilisateur de´finit son e´chantillon au temps 0, et
les temps auxquels il souhaite re´aliser ses calculs. Puis, pour chacun de ces pas, un
calcul MCNP est lance´. Le terme source a` chaque pas est calcule´ a` l’aide des in-
ventaires en noyaux qui e´voluent au cours du temps. Ces inventaires sont calcule´s a`
partir du nombre de noyaux au temps 0 par inversion de la matrice de Bateman. Le
lecteur, utilisateur de MURE, pourra trouver en annexe B un fichier d’input MURE
de cre´ation de source qui utilise ces me´thodes.
5.6.1 Inte´gration dans l’interface graphique MureGui
L’interface MureGui est l’outil permettant d’exploiter les re´sultats issus d’un cal-
cul d’e´volution MURE. Il donne acce`s a` l’e´volution des inventaires, des sections effi-
caces moyennes, des flux moyens, des taux de re´action, du keff ainsi que du taux de
re´ge´ne´ration au cours de l’irradiation. L’onglet radiotoxicity de MureGui permet de
calculer l’activite´, la chaleur re´siduelle, la radio-toxicite´ et les inventaires en noyaux
au cours du refroidissement et apre`s une e´ventuelle se´paration chimique intervenant
a` une date fixe´e par l’utilisateur. La figure 5.21 repre´sente l’onglet radiotoxicity de
MureGui.
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Figure 5.21 – L’onglet Radio-toxicite´ de MureGui
Cet onglet a e´te´ mis a` jour afin de rendre accessible le calcul des termes sources de
fac¸on conviviale. Il est possible de tracer le spectre (alpha, beta, gama ou neutron)
d’un mate´riau e´voluant issu d’un calcul MURE tout comme celui d’un e´chantillon
de´fini par l’utilisateur. Ci dessous sont liste´es les fonctionnalite´s.
Plot Spectrum :
Possibilite´ de tracer le spectre au cours du temps sous forme d’un histogramme
en 3D ou bien de tracer le spectre a` une date fixe´. En se´lectionnant le ou les
noyaux souhaite´s, le programme trace a` l’aide de couleurs les spectres cor-
respondant a` chaque noyaux sur le meˆme graphique. Ces spectres peuvent
eˆtre sauvegarde´s en format texte ou bien en un fichier de´finissant, en langage
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MURE, le terme source pour un e´ventuel calcul subse´quent.
Figure 5.22 – Spectres β− au cours du temps d’un combustible use´ UOx (haut) et
spectre gamma de l’uranium 232 et de ses descendants (bas)
– Plot Activity
Permet de tracer l’activite´ gamma, beta, neutron, ou alpha au cours du temps
pour les noyaux ou groupes de noyaux se´lectionne´s (produits de fissions, acti-
nides mineurs, et total). La figure 5.23 repre´sente l’activite´ alpha au cours du
temps d’un combustible UOx use´ irradie´ en REP pendant 55GWj/t.
160
5.6. INTE´GRATION DANS MURE : LE MODULE CHARS
Figure 5.23 – Activite´ alpha d’un combustible use´ au cours du temps
– Find Emitter
Cette fonction affiche les e´metteurs participant au spectre dans une gamme
d’e´nergie donne´e. Est indique´ le nom du noyau, l’e´nergie de la raie, et son
intensite´ en % du total e´mis dans la gamme d’e´nergie conside´re´e. La figure 5.24
re´fe´rence les principaux e´metteurs γ d’un combustible UOx et ThU irradie´ en
REP pendant 55 GWj/t et refroidi 5 ans.
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Figure 5.24 – Principaux e´metteurs gamma d’un combustible UOx (droite) et ThU
(gauche)
– Use Binning from file
La de´finition e´nerge´tique des spectres, est donne´e par de´faut, mais peut eˆtre
donne´e par l’utilisateur a` travers un fichier contenant le nombre de groupes
ainsi que l’e´nergie infe´rieure de chaque groupe.
162
5.6. INTE´GRATION DANS MURE : LE MODULE CHARS
Conclusion
Ce qu’il faut retenir :
– CHARS pour CHAracterization of Radioactives Sources est un ensemble d’ou-
tils valide´s permettant :
– Le calcul des spectres γ issues des de´croissances : α, β, capture e´lectronique
et des transitions isome`riques.
– Le calcul des spectres β−, offrant la possibilite´ de prendre en compte, a` l’aide
de MCNP, le rayonnement de freinage.
– Le calcul des spectres α.
– Le calcul des spectres neutrons provenant des fissions spontane´s et des re´ac-
tions (α, n) sur l’18O et l’17O.
– Couple´ a` MURE, CHARS offre la possibilite´ :
– D’extraire les diffe´rentes sources de rayonnements (spectres et activite´s) de la
matie`re irradie´e de fac¸on conviviale par l’interme´diaire de l’interface graphique
de MURE.
– De calculer et d’e´crire, de fac¸on automatique, la de´finition e´nerge´tique des par-
ticules sources en format MCNP, selon les mate´riaux de´finis par l’utilisateur.
– De faire e´voluer les mate´riaux et les termes sources en fonction du temps
permettant de calculer l’e´volution de grandeurs (e.g de´bit de dose) au cours
de la de´croissance de la matie`re radioactive.
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Chapitre 6
Applications au cycle du thorium
Ce chapitre vise, par l’interme´diaire de calculs simples de radioprotection , a`
estimer l’impact de l’introduction du thorium sur quelques points de l’aval du cycle du
combustible. A` l’aide des outils de calculs de termes sources de´crits dans le chapitre 5
et de MCNP, une se´rie de calculs de doses a e´te´ effectue´e. La me´thodologie employe´e
consiste a` substituer des matie`res thorie´es a` celles du cycle franc¸ais actuel et de
comparer les de´bits de doses.
6.1 Transport du combustible use´
Une fois le combustible de´charge´ du coeur, il est entrepose´ dans la piscine de
de´sactivation afin que sa chaleur re´siduelle et son activite´ de´croissent suffisamment
pour permettre son transport vers l’usine de retraitement (cf. 1.2.2.1 chapitre 1).
Ces deux parame`tres (chaleur et activite´) de´pendent de la composition du combus-
tible irradie´ (surtout des produits de fissions). Cette composition de´pend du taux de
combustion, du type de combustible, et du temps. Le combustible UO2 use´ se´journe
entre un a` deux ans en piscine avant d’eˆtre e´vacue´ vers les piscines de La Hague. Du
fait de l’allongement des taux de combustion et de l’augmentation de l’enrichisse-
ment, les combustibles doivent se´journer de plus en plus longtemps en piscine, ce qui
a pour conse´quence d’augmenter le taux d’occupation de ces dernie`res. Ceci ame`ne
certains exploitants a` augmenter la quantite´ de combustible stocke´e sur la meˆme
surface par une me´thode dite de reracking. Cette me´thode consiste a` ajouter des
absorbants neutroniques dans les paniers de stockage (rack).
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Le temps de latence entre le de´chargement et l’e´vacuation du combustible use´
est un enjeu e´conomique non ne´gligeable (constructions ou non de piscines supple´-
mentaires, mise en place du reracking, perte de matie`re valorisable par de´croissance
du noyau fissile 241Pu ...). L’e´tude re´alise´e ici consiste a` entrevoir l’impact
de l’utilisation de combustibles thorie´s sur le temps de stockage du com-
bustible irradie´ en piscine de de´sactivation du re´acteur.
Pour ce faire, cette e´tude se base sur la limite en chaleur re´siduelle de 63.25 kW du
chaˆteau de transport de combustible use´ le plus commune´ment employe´ en France a`
savoir le TN12/2 (Areva TN) [For11]. D’autre part, la le´gislation impose un seuil en
de´bit de dose a` la surface du chaˆteau de 2mSv.hr−1 [HAR13]. Quatre combustibles
use´s diffe´rents sont compare´s : le combustible de re´fe´rence UO2, le MOX ((U, Pu)O2),
le (Th,233 U)O2 et le (Th, Pu)O2 tous irradie´s pendant 55 GWj/tMLi en REP. Les
compositions isotopiques de ces combustibles sont donne´es (avant irradiation) au
chapitre 3.
6.1.1 Chaleur Re´siduelle
La chaleur re´siduelle au cours du refroidissement est calcule´e a` l’aide de MureGui
(cf. chapitre 5). Ce calcul est re´alise´ a` partir des inventaires des diffe´rents noyaux au
cours du temps et des donne´es des Heat factor (en W/Bq calcule´ a` partir des Qvalue
des de´croissances). La figure 6.1 montre l’e´volution de la puissance re´siduelle pour
12 assemblages de chaque combustible, tous irradie´s a` 55GWj/tMLi , la limite de
63.25 kW est e´galement indique´e.
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Figure 6.1 – Comparaison des chaleurs re´siduelles des quatre combustibles irradie´s
Il est inte´ressant de remarquer que la chaleur re´siduelle des 12 assemblages d’
(Th,233 U)O2 est infe´rieure, sur une pe´riode allant de 0.4 ans a` 4.5 ans, a` celle de
l’UO2. De plus, la courbe du (Th,
233 U)O2 passe sous le seuil aux alentours de 1.3
ans contre 1.8 ans pour l’UO2. Pour le combustible (Th,
233 U)O2, la contribution du
233Pa a` la chaleur re´siduelle est comparable a` celle des produits de fissions sur une
pe´riode allant d’environ une semaine a` 2 mois apre`s de´chargement. C’est pourquoi,
cet isotope e´tant absent du combustible UO2, la chaleur re´siduelle du (Th,
233 U)O2
est supe´rieure a` celle de l’UO2 jusqu’a` environ 5 mois. Le fait que la courbe du
(Th,233 U)O2 passe en dessous de celle de l’UO2 puis qu’elle la recoupe aux alentours
de 4.5 ans provient des diffe´rences entre les rendements de fission de l’235U et de
l’233U . Tout d’abord, le 106Rh (de´croissance du 106Ru T1/2 = 374j), qui participe de
fac¸on assez significative a` la chaleur re´siduelle dans le cas du combustible UO2 (cf.
figure 6.2 ) est 1.6 fois moins produit par fission de l’233U que par fission de l’235U et
17 fois moins par fission du 239Pu (or environ un tiers des fissions provient du 239Pu
en fin d’irradiation de l’UO2). Ensuite, l’
90Y (de´croissance du 90Sr, T1/2 = 29a), qui
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repre´sente une part importante de la chaleur re´siduelle apre`s 3.5 ans (cf. figure 6.2)
est, par contre, 20 % plus produit par fission de l’233U que de l’235U et 3.2 fois plus
compare´ a` la fission du 239Pu. Pour re´sumer, le fait que la courbe de (Th,233 U)O2
passe en dessous de celle de l’UO2 provient de la disparition du
233Pa et d’une
moindre production de 106Rh. Les courbes se recroisent a` 4.5 ans en raison d’une
plus grande production 90Y en (Th,233 U)O2.
Les combustibles au plutonium ont une chaleur re´siduelle plus e´leve´e que les
deux autres sur la pe´riode de temps e´tudie´e. Principalement trois actinides en sont
la cause : le 242Cm (T1/2 = 163j), le
244Cm(T1/2 = 18ans) et le
238Pu(T1/2 = 88ans)
(cf. figure 6.3). Le 242Cm est en grande partie produit par la re´action :
241Am(n, γ)242Am
ce: 0.173−−−−−→
T1/2=16h
242
Cm
, et le 244Cm par
242Pu(n, γ)243Pu
β−: 1−−−−−→
T1/2=5h
243
Am(n, γ)244Am
β−: 1−−−−−→
T1/2=10h
244
Cm
Le 238Pu , initialement dans les combustibles au plutonium, est le´ge`rement de´truit
pendant l’irradiation, sa synthe`se provient de la re´action 239Pu(n, 2n). Les pre´cur-
seurs de ces trois actinides e´tant beaucoup plus pre´sents en combustible au pluto-
nium, leur synthe`se est plus importantes, la chaleur re´siduelle est, par conse´quent,
plus grande en combustible au plutonium.
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(a) du combustible (Th233U)O2 irradie´
(b) du combustible UO2 irradie´
Figure 6.2 – Principaux contributeurs a` la chaleur re´siduelle
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Figure 6.3 – Principaux contributeurs a` la chaleur re´siduelle du combustible
(Th, Pu)O2 irradie´
En conclusion, du point de vue de la chaleur re´siduelle, le combustible (Th,233 U)O2
est avantageux puisque la chaleur re´siduelle qu’il de´gage est infe´rieure au seuil pour
le transport 6 mois avant l’UO2. En revanche, le combustible (Th, Pu)O2 n’offre pas
d’avantage comparativement au combustible MOX (U, Pu)O2, la chaleur re´siduelle
est meˆme le´ge`rement plus e´leve´e (la teneur en plutonium du (Th, Pu)O2 doit eˆtre
le´ge`rement plus grande pour atteindre le meˆme taux de combustion).
6.1.2 De´bit de Dose
Dans ce qui suit les de´bits de dose a` la surface du chaˆteau de transport sont
pre´sente´s pour les quatre combustibles ayant refroidis pendant des temps diffe´rents
apre`s de´chargement.
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6.1.2.1 Mode´lisation
La ge´ome´trie simule´e se base sur deux documents :
– Un benchmark de la NEA de 1992 applique´ au TN12 [Loc92] dont les donne´es
ge´ome´triques ne sont que parcellaires. En effet, seuls les sche´mas des ailettes et
des capots anti-chocs y sont pre´sents. Les compositions des diffe´rents mate´riaux
constituant le chaˆteau sont, par contre, bien de´finies.
– Un fascicule de cours : Techniques de l’inge´nieur relatif au transport des ma-
tie`res radioactives [HAR13] dans lequel quelques donne´es ge´ome´triques sont
renseigne´es pour le TN12/2.
Le TN12/2 est constitue´ d’une virole (ou corps) en acier de 30 cm d’e´paisseur
sur lequel sont fixe´es environ 65 000 ailettes en cuivre qui permettent l’e´vacuation
de la chaleur. Entre ces ailettes est dispose´e une re´sine neutrophage d’une e´paisseur
de 13.5 cm. A` l’inte´rieur de la virole se situe le panier amovible comportant douze
logements, chacun recevant un assemblage de combustible use´. Les parois du panier
sont en aluminium bore´. Aux extre´mite´s du chateau, des capots anti-choc en cheˆne
et en balsa sont e´quipe´s (cf. figure 6.4).
Figure 6.4 – E´clate´ de l’emballage TN12/2
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La mode´lisation des 65 000 ailettes e´tant tre`s laborieuse, celles-ci sont homoge´ne´i-
se´es avec l’air environnant selon [Loc92]. De plus, la relative complexite´ ge´ome´trique
des extre´mite´s ainsi que le temps de calcul conse´quent du transport des particules
dans la ge´ome´trie comple`te ont amene´ a` une mode´lisation plus simple. Le colis est
simule´ comme un quart de colis infini. Plus pre´cise´ment un quart du colis (conte-
nant donc trois assemblages) est simule´ sur 10 cm de long et sur chaque surface
externe sont applique´es des conditions de re´flexions (a` l’exception de la surface en
contact avec l’exte´rieur). De plus, les 3x264 crayons combustibles ne sont pas simule´s
individuellement mais homoge´ne´ise´s avec le ”vide” l’entourant. C’est a` dire que le
combustible et les gaines sont dilue´s dans l’emplacement pre´vu de l’assemblage (cf.
figure 6.5). Toute ces approximations ne permettent pas de donner avec pre´cision
les de´bits de doses en tel ou tel point de la surface du colis. Cette mode´lisation per-
met ne´anmoins de comparer de manie`re relative les de´bits de doses engendre´s par
les quatre diffe´rents combustibles use´s e´tudie´s. La ge´ome´trie a e´te´ sectionne´e en N
cellules afin de re´duire la variance par l’importance en 2N . C’est a` dire qu’a` chaque
fois qu’une particule traverse la surface d’une cellule plus externe, 2N particules sont
cre´e´es (ou` N est le nombre de cellules compte´s depuis la couronne la plus interne), il
est alors attribue´ a` ces particules un poids de 1
2N
afin de conserver le (vrai) nombre
de particules ayant effectivement traverse´ la surface.
Le flux de particules est enregistre´ a` la surface du colis et converti en de´bit de
dose efficace par l’interme´diaire des coefficients de conversion ante´ro-poste´rieur de la
CIPR (Commission Internationale de Protection Radiologique) [PHBE+10]. Ces co-
efficients sont calcule´s a` partir de diffe´rents codes Monte-Carlo simulant une ge´ome´-
trie de corps humain tre`s de´taille´e. Pour un type de particule (γ, neutrons, e´lectrons
...) a` une e´nergie donne´e, selon une ge´ome´trie d’irradiation de´finie 1, la dose absorbe´e
DT , pour chaque organe T , est calcule´e. Par l’interme´diaire des coefficients de pon-
de´rations de chaque organe WT (certains sont plus radio-sensibles que d’autres) et
des coefficients de ponde´rations du type de radiation WR est calcule´ la dose efficace
ER, rec¸u par le corps entier, pour une e´nergie d’un type de particule :
ER =
∑
T
WTDT,RWR
ER normalise´ par unite´ de flux incident sur le corps entier est le coefficient de conver-
sion du flux vers le de´bit de dose efficace, pour un type de radiation a` une e´nergie
1. Ici le flux de particules est homoge`ne et unidirectionel selon l’axe ante´ro-poste´rieur du mode`le
de corps humain
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donne´e. Ces coefficients sont tabule´s dans la re´fe´rence [PHBE+10] pour diffe´rents
types de radiation a` diffe´rentes e´nergies et pour plusieurs ge´ome´tries d’irradiation.
Figure 6.5 – Ge´ome´trie simule´e avec MCNP
6.1.2.2 Termes sources et particules transporte´es
Les termes sources pris en compte sont les γ de de´croissances et les neutrons
provenant des fissions spontane´es et des re´actions (α, n). Pour chaque pas de temps,
la composition du combustible, ainsi que les spectres γ et neutrons sont remis a` jour.
Le transport couple´ neutron-gamma est possible avec MCNP, par conse´quent les γ
secondaires induits par les re´actions nucle´aires peuvent eˆtre calcule´s. Les spectres
e´nerge´tiques, les distributions angulaires, les multiplicite´s, ainsi que les sections effi-
caces de production de γ sont enregistre´s dans les bases de donne´es e´value´es 2 (JEFF,
ENDF etc ...) pour certains noyaux et certaines re´actions (pour plus de de´tails se
re´fe´rer au manuel du formatage endf6 [THB11]). Ces donne´es ne sont pas exhaus-
tives et ne couvrent pas l’inte´gralite´ des noyaux et/ou re´actions. MCNP ne prend en
compte, bien e´videmment, que les gammas issus de re´actions dont les donne´es sont
pre´sentes. Ainsi, il est assez difficile de dire pre´cise´ment quels sont les γ secondaires
pris en compte sans un passage en revue laborieux des diffe´rentes bases de donne´es.
2. MF=12,13,14 et 15 pour les habitue´s du format endf6
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En utilisant le site de NNDC [Lab13] qui compile toutes ces donne´es pour un grand
nombres de bases il semblerait que les donne´es sur les γ issues des re´actions (n, γ)
(n, f) (n, n′) soient pre´sents pour les principaux isotopes du plutonium de l’uranium
et du thorium. Il serait d’ailleurs plus judicieux d’utiliser la base ENDF qui parait
plus exhaustive (par exemple il n’y pas de donne´es pour le 239Pu dans la base JEFF).
Les donne´es sur les γ de captures radiatives pour le fer et cuivre sont e´galement pre´-
sentes.
L’activation des e´le´ments de structures (grilles et embouts) n’a pas e´te´ prise en
compte dans le calcul d’e´volution MURE, par conse´quent le 60Co synthe´tise´ par la
re´action 59Co(n, γ) est absent lors du calcul des termes sources γ (γ de 1.1 MeV
et 1.3 MeV). Cependant il semble eˆtre raisonnable de faire l’hypothe`se que le
nombre de noyaux de 59Co, la section efficace moyenne 59Co(n, γ) et le flux soient
tre`s proches pour les quatre combustibles si bien que l’impact du 60Co soit quasi-
ment identique sur le de´bit de dose γ pour les quatre cas examine´s comparativement.
Pour chaque calcul les termes sources γ et neutron sont calcule´s par CHARS (cf.
chapitre 5) selon la composition du combustible pour un temps donne´ apre`s de´char-
gement. Les origines spatiales des sources γ et neutron sont tire´es ale´atoirement de
fac¸on homoge`ne dans les trois assemblages de´finis en violet dans la figure 6.5.
6.1.2.3 Re´sultats
Les re´sultats des de´bits de doses a` la surface du colis sont pre´sente´s dans la figure
6.6 pour les quatre cas et pour un temps variable de refroidissement.
Les de´bits de doses pour les combustibles au plutonium sont bien supe´rieurs.
En cause : leur forte activite´ neutron (cf. figure 6.6c). Activite´ duˆ principalement
au 244Cm au 242Cm et dans une moindre mesure a` l’ 242Am∗ , 246Cm et 238Pu (cf.
figure 6.7).
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(a) De´bit de dose total (b) De´bit de dose γ
(c) De´bit de dose neutron
(d) De´bit de dose des γ secondaires
issus des re´actions nucle´aires
Figure 6.6 – De´bits de doses a` la surface du chaˆteau
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Figure 6.7 – Principaux contributeurs a` l’activite´ neutron d’un combustible
(Th, Pu)O2 irradie´
Le de´bit de dose pour le combustible (Th, U)O2 est infe´rieur a` celui du combus-
tible UO2 sur une pe´riode allant d’environ 6 mois a` 6 ans (cf. figure 6.6a). Ceci est
duˆ a` une production quasi nulle des actinides Cm Pu et Am entrainant une dose
neutron tre`s faible (1 µSv.hr−1). Pour le (Th, U)O2 les neutrons proviennent des
re´actions (α, n) de l’232U et de ses descendants. En revanche la dose gamma ne de´-
croit que tre`s peu entre 4 et 10 ans (cf. figure 6.6b) pour le (Th, U)O2, si bien que la
dose devient le´ge`rement plus grande apre`s 6 ans de refroidissement (cf. figure 6.6a).
La cause de ce phe´nome`ne est duˆ a` l’incontournable 232U . En effet comme l’atteste
la figure 6.8, le de´bit de dose normalise´ par particules sources (note´, ici, dangerosite´
des γ), augmente avec le temps pour les combustibles thorie´s, si bien que le produit
”Activite gamma .Dangerosite(= debit de dose γ)” ne de´croit que tre`s lentement.
Cette remonte´e de la dangerosite´ entre 3 et 10 ans est duˆ a` la ”pousse´e” de la raie a`
2.6 MeV du 208T l (descendant de l’232U) dans le spectre γ. Plus la proportion de γ
e´nerge´tiques dans le spectre est grande plus la dangerosite´ est e´leve´e.
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(a) Dangerosite´s des γ (ie de´bit de dose par par-
ticule source) (b) Activite´s γ des combustibles use´s
Figure 6.8
Le de´bit de dose pour le combustible ThPu est infe´rieur a` celui du MOX sur
une pe´riode allant de 6 mois a` 7 ans (cf. figure 6.6a). L’effet provient d’une dose
neutron et de gammas secondaires plus faibles (cf. figure 6.6c et 6.6d). Or, le spectre
et l’activite´ neutron sont tre`s voisins pour ces deux combustibles (production e´qui-
valent de 242Cm et 244Cm). La seule explication tient donc aux diffe´rences dans les
compositions de ces deux combustibles. Ces diffe´rences de compositions devraient
entrainer une diffe´rence notable dans la valeur du facteur de multiplication effectif
(keff ) du colis entre ces deux combustibles. Le keff du colis charge´ en (U, Pu)O2
devrait donc eˆtre plus important que celui du colis charge´ en (Th, Pu)O2. Le spectre
neutronique n’est plus du tout thermique dans le combustible, le transport se fait a`
sec, donc il n’y a pas de mode´rateur. Pour un spectre rapide, les fissions rapides sur
le noyau fertile ne sont pas ne´gligeables, or le seuil de fission est plus e´leve´ pour le
232Th que pour l’238U . De plus les valeurs de η 3 sont plus importantes, en spectre
rapide, pour le 239Pu que pour l’233U , or le combustible (U, Pu)O2 re´ge´ne`re en partie
le 239Pu, qui est donc plus pre´sent pour ce dernier a` la fin de l’irradiation. D’ou` un
keff plus important pour un colis charge´ en combustible (U, Pu)O2 que (Th, Pu)O2
.
Afin de ve´rifier cette assertion un calcul en KCODE est re´alise´ avec MCNP pour
ces deux combustibles dans la meˆme ge´ome´trie. On obtient ainsi un k de 0.34 pour
le (U, Pu)O2 contre 0.26 pour le (Th, Pu)O2 a` 2 ans de refroidissement. C’est donc
3. η : facteur de reproduction : nombre de neutrons e´mis par neutron absorbe´ par le noyau fissile
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le facteur de multiplication plus grand en (U, Pu)O2 qui explique la dose neutron et
de gamma secondaires plus importante pour ce combustible.
Le fait que le de´bit de dose devienne plus important pour le (Th, Pu)O2 aux alen-
tours de 7 ans est duˆ a` la dose γ, inflige´e notamment par la pre´sence de l’232U .
6.1.3 Conclusion
Le combustible (Th, U)O2 irradie´ pre´sente un avantage pour le transport par
rapport au combustible UO2. La chaleur re´siduelle ainsi que la dose a` la surface du
chaˆteau sont plus faibles. Le be´ne´fice sur la chaleur re´siduelle provient d’une pro-
duction beaucoup plus faible de 106Rh. Celui sur le de´bit de dose est la conse´quence
d’une production quasi inexistante de 244Cm et de 242Cm.
Pour les combustibles au plutonium, l’utilisation du thorium comme e´le´ment fertile,
n’apporte pas d’avantage significatif sur la chaleur re´siduelle. Elles sont assez voi-
sines, voir plus e´leve´es, pour le (Th, Pu)O2. Cependant il existe un le´ger avantage
pour le combustible (Th, Pu)O2 au niveau du de´bit de dose. Ceci e´tant duˆ a` un
facteur de multiplication effectif du colis plus faible dans le cas du (Th, Pu)O2.
En conclusion c’est surtout l’utilisation du plutonium comme combustible qui est
pe´nalisant pour le transport des combustibles irradie´s.
Ainsi, il semble raisonnable d’ utiliser les chaˆteaux de transports disponibles a` l’heure
actuelle pour le transport des combustibles thorie´s irradie´s.
N.B Le temps de se´jour du combustible de´pend fortement des capacite´s en termes
de re´duction de dose et d’e´vacuation de la chaleur du chaˆteau de transport. Par
exemple le MOX use´ doit rester jusqu’a` plus de 10 ans en piscine dans le cas de
l’utilisation du TN12 [CO09] contre seulement 2.5 ans avec le TN112. Ceci graˆce a`
un blindage neutronique plus important [For11] et a` une double enceinte (2 viroles).
6.2 Thorium de retraitement
Au cours du refroidissement des combustibles thorie´s une partie de l’uranium 232
synthe´tise´ en coeur passe dans le vecteur thorium (232U
α−−−→
68.9a
228Th), le thorium
issu du retraitement (ThRT) aura donc une activite´ de gamma de haute e´nergie
(notamment 2.6 MeV du 208T l) non ne´gligeable, il convient donc de stocker cette
matie`re fertile valorisable un certain temps avant d’envisager son utilisation dans
un nouveau combustible. L’inventaire en 228Th croit avec le temps jusqu’a` eˆtre a`
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l’e´quilibre avec son pe`re l’uranium 232 ( 10 ans), puis de´croit au meˆme rythme que
ce dernier. Pour limiter la proportion de 228Th dans le vecteur thorium il faut donc
retraiter le combustible le plus toˆt possible, cependant les contraintes de chaleur
re´siduelle et d’activite´ lie´es au transport des combustibles use´s imposent un temps
de latence incompressible entre la fin de l’irradiation et la se´paration chimique. On
se propose ici d’estimer le temps ne´cessaire pour que la dose rec¸ue a` 1 m
d’une sphe`re de 1kg de dioxyde de ThRT soit e´gale a` celle d’une sphere
de dioxyde de thorium naturel. Le thorium naturel est suppose´ a` l’e´quilibre
avec ses descendants et note´ Thorium naturel,equ. On se placera dans le cas le plus
de´favorable, ou` le combustible est retraite´ au bout de 10 ans (inventaire en 228Th
maximum) et le cas ou` il est retraite´ au bout de 1 an. Le calcul a e´te´ re´alise´ pour
du combustible ThPu irradie´ a` 55GWj/t dans un REP. La courbe (6.9) pre´sente les
re´sultats obtenus.
Figure 6.9 – De´bit de dose : Thorium de Retraitement VS Thorium naturel
Deux informations sont a` retenir de la figure 6.9 tout d’abord le de´bit de dose a`
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1m d’une sphe`re de 1 kg de ThRTO2 atteint une valeur supe´rieur au mSv.h
−1 lors
des deux premie`res anne´es apre`s se´paration et il faut attendre environ trente
ans pour retrouver un de´bit de dose du meˆme ordre (bien que le´ge`rement
plus e´leve´) que celui du thorium naturel. Deuxie`mement le temps de trente ans pour
atteindre le meˆme de´bit de dose que le thorium naturel de´pend tre`s peu du temps
avant se´paration (ou de la quantite´ de 228Th a` TSeparation) puisque au bout de 30 ans
le 228Th a quasiment disparu.
La le´ge`re remonte´e de la dose entre 1000 et 105 ans provient de l’apparition du
214Bi (chaine du 230Th) qui contribue aux hautes e´nergies du spectre gamma.
6.3 Usine de fabrication du combustible
Le but de cette section est d’estimer les de´bits de doses perc¸ues sur un atelier
de l’usine de fabrication du combustible dans le cas de la fabrication de combustible
MOX (U, Pu)O2 et dans celui de la fabrication du combustible (Th, U)O2 par le
proce´de´ MIMAS. Pour rappel (cf. 1.2.2.5 chapitre 1), en vue d’obtenir une bonne
re´partition du plutonium dans la ce´ramique nucle´aire, les poudres de plutonium
et d’uranium appauvri subissent deux e´tapes de me´langes. La premie`re consiste a`
broyer 30 % massique de PuO2 avec l’uranium appauvri, puis un second me´lange
est re´alise´ dans un autre atelier pour atteindre la concentration souhaite´e en pluto-
nium. L’e´tape du me´lange primaire a e´te´ choisie pour cette e´tude car c’est ici que
la concentration en plutonium est la plus e´leve´e tout comme le risque radiologique.
Dans un premier temps la composition, l’activite´ et les spectres γ et neutron du cas
de re´fe´rence (U, Pu)O2 sont pre´sente´s. L’activite´ γ de la poudre (Th, U)O2 domine´e
par les descendants de l’232U croˆıt apre`s la se´paration chimique de l’uranium pour
devenir maximale au bout de 10.2 ans (cf. 1.1.4 chapitre 1), ainsi dans un second
temps, les de´bits de doses a` proximite´ de la boˆıte a` gants pour diffe´rents temps se´-
parant l’extraction de l’uranium, de la fabrication de la ce´ramique, sont pre´sente´s.
Finalement, en se plac¸ant dans le cas le plus de´favorable (ie 10.2 ans apre`s l’extrac-
tion de l’uranium), l’e´paisseur de blindage γ supple´mentaire ne´cessaire pour que le
de´bit de dose soit e´quivalent au cas de re´fe´rence (U, Pu)O2 est de´termine´e. Avant
toute chose la ge´ome´trie de la boˆıte a` gant est de´finie.
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6.3.1 Description du poste de broyage primaire
Le poste de broyage primaire des poudres fonctionne en automatique, la conduite
normale des ope´rations est reporte´e en salle de conduite centralise´e. Les taˆches prin-
cipales re´alise´es sur ce poste sont les suivantes : manutention des poudres (contenu
dans des jarres ou bouteilles), pese´e, identification ; l’accostage et le de´saccostage
du broyeur sur la bouteille de me´lange primaire. L’homme intervient a` proximite´ du
poste pour changer les filtres de poussie`res. En effet, la manipulation des poudres
met en suspension de fines particules de dioxyde de plutonium et d’uranium qu’il
convient de pie´ger dans les filtres. De plus, l’homme peut intervenir sur le poste en
cas d’incident de fonctionnement telle que la panne d’une balance, du broyeur, du
rouleau convoyeur (transport entre les diffe´rents postes), etc... [RD92]. A ce moment-
la`, le me´lange peut eˆtre pre´sent dans la boˆıte a` gants.
La ge´ome´trie de boˆıte a` gants simule´e provient des re´fe´rences [J.T94] et [A.R96] .
C’est la ge´ome´trie (simplifie´e) du poste de broyage primaire de l’usine de fabrication
de MOX de BELGONUCLEAIRE a` Dessel en Belgique. La boˆıte a` gants, en acier
inoxydable, comporte une feneˆtre compose´e d’un centime`tre de plexiglass sur laquelle
est fixe´e une protection γ constitue´ de 3.6 cm de kiowaglass. Le kiowaglass est du
verre plombe´ compose´ a` 75 % massique de plomb. Le me´lange primaire est contenu
dans une bouteille cylindrique de 2 mm d’e´paisseur. Cette bouteille est entoure´e
d’un blindage neutronique en polye´thyle`ne de 10 cm d’e´paisseur. Cette protection
en couronne est comprise entre deux couches d’acier de 0.5 mm. La figure 6.10
repre´sente une coupe de la ge´ome´trie. Le contenu de la bouteille est 60 kg de me´lange
de poudre ((U, Pu)O2 ou (Th, U)O2) dont 30 % massique de dioxyde de l’e´le´ment
fissile.
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Figure 6.10 – Coupe de la ge´ome´trie de boˆıte a` gants simule´e avec MCNP
Le flux de γ ou de neutrons est calcule´ a` 10 cm de la boˆıte a` gants, puis
converti en dose efficace par l’interme´diaire des coefficients de conversion ante´ro-
poste´rieur (Flux-to-dose conversion coefficients) issue de la publication 116 de la
CIPR [PHBE+10]. Ces coefficients sont donne´s pour diffe´rentes e´nergies de parti-
cules incidentes et sont en unite´ de dose par unite´ de flux.
6.3.2 De´finition du cas de re´fe´rence
Quelques limitations sur la composition du plutonium admissible a` MELOX
existent : du fait de l’activite´ γ de l’241Am sa concentration ne peut exce´der 3%
du vecteur plutonium. De plus du fait de la chaleur et de l’e´mission de neutrons
induits par la pre´sence du 238Pu, une limite sur le ratio
238Pu
Pu
est fixe´e a` 3.4 %
[PMC12]. Le plutonium utilise´ ici provient de l’irradiation en REP d’UO2 enrichi a`
4.3 % molaire jusqu’a` un taux de combustion de 55 GWj/tMLi. Ce combustible a
e´te´ refroidi 5 ans avant la se´paration chimique. Puis un de´lai avant la fabrication,
tel que la concentration en 241Am dans le vecteur plutonium soit de 3 %, a e´te´ ob-
serve´. Ce de´lai est de 6 ans. Le tableau 6.1 pre´sente la composition isotopique de ce
vecteur plutonium. Ce plutonium atteint la limite en 241Am et en 238Pu, ainsi on se
rapproche des limites en termes de rayonnements autorise´s a` MELOX.
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(a) Spectre gamma (b) Spectre neutron
Figure 6.11 – Spectres gamma et neutron du me´lange primaire (U, Pu)O2
Tableau 6.1 – Composition du vecteur plutonium
Isotopes (% mol.)
238Pu 3.32
239Pu 51.8
240Pu 24.5
241Pu 8.95
242Pu 8.30
241Am 3.0
Le me´lange primaire consiste en 60 kg de poudre d’oxydes dont 30% massique de
PuO2. Les activite´s γ et neutron de ce me´lange sont respectivement de 2.36.10
13γ.s−1
et de 1.72.107n.s−1. Les spectres γ et neutron sont donne´s par la figure 6.11 ou` les
de´finitions e´nerge´tiques sont celles utilise´es par les calculs des sections 6.3.3 et 6.3.4.
La densite´ de la poudre est de 3.5g.cm−3 [AD04]. La composition de l’uranium
appauvri est donne´e par le tableau 6.2, ses descendants ne sont pas pris en compte
dans le calcul des termes sources, cependant les activite´s γ et neutron de l’uranium
appauvri sont ne´gligeables en comparaison de celles du plutonium.
Les neutrons proviennent principalement des re´actions (α, n) sur l’oxyge`ne in-
duites par la forte activite´ α du 238Pu qui est responsable du pic dans le spectre aux
alentours de 2.5 MeV. L’activite´ neutron ge´ne´re´e par cet isotope repre´sente 50.5%
du total. Le reste provient des fissions spontane´es du 240Pu (26.5 %), du 242Pu (13.4
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%) et de l’241Am (7.6 %).
75 % des 390 W de chaleur, ge´ne´re´e par ces 60 kg de me´lange de poudres, sont issus
du 238Pu. C’est d’ailleurs pour la chaleur qu’il ge´ne`re et sa demi-vie que le dioxyde
de 238Pu est bien souvent utilise´ dans les ge´ne´rateurs thermoe´lectriques a` radioiso-
tope.
L’activite´ γ provient pour 98.7 % des raies a` 59 keV et a` 27 keV de l’ 241Am. Le
groupe d’e´nergie centre´ sur 2.5 MeV provient de la raie a` 2.6 MeV du 208T l, ce
dernier provenant de la chaine de de´croissance du 236Pu.
Tableau 6.2 – Vecteur Isotopique de l’uranium appauvri
U % mol.
238 99.799
235 0.200
234 0.001
6.3.3 Temps se´paration-fabrication
L’activite´ γ de l’uranium issue du retraitement de combustibles thorie´s croˆıt apre`s
l’extraction chimique du fait de l’apparition des descendants de l’232U . L’activite´ γ
de cet uranium de´pend de la teneur en 232U et du temps entre l’extraction chimique
et la fabrication du combustible (Th, U)O2. Ainsi l’e´tude concerne deux uranium
diffe´rents ayant vieilli 5 ans avant l’extraction chimique puis une dure´e variable
entre l’extraction et la fabrication. Le premier ”uranium” provient de l’irradiation
en REP charge´ en (Th, Pu)O2 irradie´ jusqu’a` 55GWj/tMLi. Le second provient de
l’irradiation en CANDU charge´ en (Th, Pu)O2 irradie´ jusqu’a` 7.6GWj/tMLi. Ces
deux uranium correspondent aux cas extreˆmes de proportion d’232U dans le vecteur
uranium calcule´ dans le chapitre 3. La teneur molaire en 232U de ces diffe´rents
uranium sont, au de´chargement, de respectivement 0.43 % et de 0.048% pour le
REP et le CANDU (cf. 4.2.2 chapitre 4).
Le me´lange (e´galement 60 kg de poudre) consiste ici en 30% massique de UO2 et
70% de 232ThO2. Les de´bits de dose a` 10 cm de la boˆıte a` gants sont calcule´s pour
les cas CANDU et REP et pour diffe´rents temps entre l’extraction chimique et la
fabrication. Le thorium est du 232Th pur.
A titre de comparaison avec le cas de re´fe´rence les spectres γ et neutron de la
poudre (Th, U)O2 dont l’uranium provient du REP et qui a refroidi pendant 5 ans
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(a) Spectre gamma (b) Spectre neutron
Figure 6.12 – Spectres gamma et neutron du me´lange primaire (Th, U)O2 (1 mois
apre`s se´paration)
avant la se´paration puis 1 mois avant fabrication sont pre´sente´s dans la figure 6.12.
Les activite´s γ et neutron (a` un mois) sont plus faibles que pour le cas de re´fe´-
rence : respectivement 2.39 .1012γ.s−1 et 1.31 .106n.s−1 cependant 24% de l’activite´
γ provient de la raie a` 2.6 MeV du 208T l qui a` une probabilite´ bien plus importante
d’atteindre le travailleur que la raie a` 60 keV du cas de re´fe´rence. L’activite´ neutron
provient presque exclusivement des re´actions (α, n) provoque´ par les sept de´crois-
sances α de la chaine de l’232U . E´tant donne´ que l’activite´ neutron est beaucoup plus
faible que dans le cas de re´fe´rence et que le spectre y est semblable, la dose neutron
sera beaucoup plus faible pour le cas (Th, U)O2.
La question a` laquelle tente de re´pondre cette section est la suivante :
Est-il possible de rester, en terme de doses, au meˆme niveau voir en
dessous du cas de re´fe´rence si le combustible (Th, U)O2 est fabrique´ rapi-
dement apre`s l’extraction chimique de l’uranium.
Les re´sultats sont consigne´s dans le tableau 6.3 . Ils sont donne´es comme le
rapport du de´bit de dose calcule´ pour un uranium (provenant du CANDU ou du
REP) et un temps apre`s se´paration donne´ sur le de´bit de dose du cas de re´fe´rence
(U, Pu)O2. Les re´sultats sont de´taille´s pour la dose neutron et la dose γ.
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Tableau 6.3 – Comparaison des doses entre le cas de re´fe´rence et la poudre (Th, U)O2
Uranium provenant du REP
Temps Dose γ(Th,U)O2
Dose γ(U,Pu)O2
Doseneutron(Th,U)O2
Doseneutron(U,Pu)O2
Dose totale(Th,U)O2
Dose totale(U,Pu)O2
3 jours 18 6.9 .10−2 6
1 mois 1200 9.1 .10−2 400
1 an 12000 0.22 4000
6 ans 34000 0.48 12000
10 ans 36000 0.50 12000
Uranium provenant du CANDU
Temps Dose γ(Th,U)O2
Dose γ(U,Pu)O2
Doseneutron(Th,U)O2
Doseneutron(U,Pu)O2
Dose totale(Th,U)O2
Dose totale(U,Pu)O2
3 jours 2.3 1.2 .10−2 0.8
1 mois 100 1.3 .10−2 35
1 an 1200 2.7 .10−2 440
6 ans 3600 5.5 .10−2 1200
10 ans 3800 5.7 .10−2 1300
Le de´bit de dose, a` trois jours apre`s se´paration, est infe´rieur pour le (Th, U)O2
(CANDU) au cas de re´fe´rence. Cependant fabriquer le combustible en moins de 3
jours apre`s la se´paration de l’uranium semble peu re´aliste et tre`s risque´. Pour le cas
REP le de´bit de dose a` 3 jours apre`s la se´paration est de´ja` 6 fois supe´rieur au cas
de re´fe´rence. Une solution pourrait eˆtre de s’accorder un de´lai maximum d’un mois
et de diminuer les quantite´s de me´langes traite´s d’un facteur de respectivement 400
pour le REP et de 35 pour le CANDU augmentant du meˆme coup la taille et le prix
de l’installation d’un facteur e´quivalent. Ceci semble e´conomiquement peu viable.
Une autre solution pourrait eˆtre d’augmenter l’e´paisseur de la protection γ. C’est
l’objet de la section suivante.
6.3.4 Blindage γ supple´mentaire
Le but de cette section est de de´terminer l’e´paisseur de kiowaglass supple´men-
taire qu’il faut ajouter pour que le de´bit de dose soit e´quivalent au cas de re´fe´rence.
Le calcul est re´alise´ pour le cas le plus de´favorable, a` savoir pour un de´lai de 10.2
ans apre`s se´paration chimique (activite´ γ de 2.6 MeV maximum). Plusieurs calculs
avec une e´paisseur de kiowaglass variable ont e´te´ re´alise´s. Ainsi l’e´paisseur supple´-
mentaire ne´cessaire est de 42 cm pour le cas REP et de 33 cm pour le cas CANDU.
Ces e´paisseurs sont inconcevables puisqu’elles ne permettraient aucunement de ma-
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nipuler quoi que ce soit a` l’inte´rieur de la boˆıte a` gants (la taille des bras humain
n’e´tant pas extensible).
Conclusion
Cette e´tude montre que la radioprotection de l’usine de fabrication du combus-
tible doit-eˆtre comple`tement repense´e dans le cas de la fabrication de combustible
(Th, U)O2 par le proce´de´ MIMAS. L’utilisation de cellules blinde´es ou` les travailleurs
n’interviennent que par te´le´manipulation semble incontournable. D’autres techniques
de fabrication de combustible existent et permettraient de re´duire les doses. La tech-
nique par impre´gnation semble prometteuse. Le principe est le suivant : apre`s avoir
pre´pare´ des pastilles de ThO2 de faible densite´ (∼ 75 % de la densite´ the´orique)
en simple boˆıte a` gants, du nitrate d’uranyle (liquide) est impre´gne´ dans la pastille.
Apre`s se´chage, calcination et frittage, la pastille de (Th, U)O2 est preˆte [Ben05]
[KNS+08]. Cette me´thode a l’avantage de supprimer la pre´sence de poudre d’UO2
(extreˆmement radio-toxique par inhalation) et de ne pas avoir a` manipuler un me´-
lange a` 30 % d’uranium. De plus, le broyeur (pie`ce me´canique donc qui tombe en
panne) est absent de la technique d’impre´gnation, ce qui laisse espe´rer un nombre
d’interventions pour causes de pannes moins fre´quentes. Cependant ce proce´de´, n’est
pas, a` l’heure actuelle, de´veloppe´ a` une e´chelle industrielle.
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La rare´faction des ressources e´nerge´tiques fossiles, les proble`mes climatiques en-
gendre´s par leurs utilisations, la croissance de la population et du niveau de vie
laissent penser que l’e´nergie nucle´aire occupera une place qui restera importante dans
le mixe e´nerge´tique mondial. L’utilisation massive de re´acteurs nucle´aires pourrait
amener a` des tensions sur les ressources en uranium, l’utilisation de re´acteurs surge´-
ne´rateurs base´s sur le cycle du thorium ou de l’uranium serait donc de rigueur pour
permettre le de´veloppement a` plus grande e´chelle de cette e´nergie de fac¸on pe´renne.
Ceci e´tant, au vue des actualite´s de ces dernie`res anne´es : perte de confiance de
l’opinion mondiale dans l’e´nergie nucle´aire du fait de la catastrophe de Fukushima,
et de l’euphorie autour des gaz de schistes, la mise en place des filie`res surge´ne´ra-
trices n’est pas attendue avant un bon demi-sie`cle. Dans l’intervalle, l’utilisation du
thorium dans des technologies actuelles semble inte´ressante. En effet, du fait de la
longue dure´e de vie du noyau fissile du cycle du thorium (233U) compare´e a` celle du
cycle de l’uranium (239Pu et 241Pu(T1/2 = 14ans), l’utilisation du cycle du thorium
permet une plus grande flexibilite´ dans la gestion du cycle (l’impact des temps de
latence inter-cycle sur la quantite´ de noyaux fissiles est nul). Ceci permettrait e´gale-
ment de disposer de stocks de fissiles de meilleurs qualite´s en attendant l’ave`nement
d’une filie`re au thorium surge´ne´ratrice.
En revanche, l’irradiation du thorium entraˆıne la synthe`se de l’inde´sirable 232U , dont
les descendants e´mettent des rayonnements γ tre`s pe´ne´trants, proble´matiques pour
la radioprotection de l’aval du cycle.
Ainsi la premie`re partie de cette the`se a permis de quantifier la production d’232U
en REP pour les combustibles du cycle actuel (UO2, MOX, URTe) et du cycle du
thorium (Th233U , ThPu). Et de comprendre les diffe´rents phe´nome`nes influenc¸ant
sa synthe`se. Pour ce faire un ensemble d’outils ont e´te´ de´veloppe´s (cf. chapitre 2
sections 2.3 et 2.4) :
– Me´thode des inventaires adjoints (N+) qui permet de :
– Calculer la production d’232U par rapport a` une perturbation proche de la
situation de re´fe´rence (eg production supple´mentaire d’232U induite par la
pre´sence initiale, dans le combustible, d’impurete´s)
– De´terminer la probabilite´ qu’a un noyau pre´sent initialement dans le com-
bustible de devenir, a` l’issue de l’irradiation, de l’232U
– Me´thode voie : cette me´thode consiste a` ”re-re´soudre”les e´quations de Bateman
en e´volution en e´teignant toutes les re´actions a` l’exception de celles pre´sentes
191
CONCLUSION
dans la voie d’inte´reˆt, permettant ainsi de connaitre la quantite´ d’232U produite
par telle ou telle voie.
De plus, une routine permettant de ge´ne´raliser la prise en compte de la production
de noyaux isome´riques cre´e´s par re´actions nucle´aires a e´te´ imple´mente´e, ce qui a
permis de prendre en compte correctement la synthe`se d’232U en combustible UO2
et MOX.
Ces outils et le code MURE ont permis de montrer qu’ en REP les combustibles
thorie´s produisent environ un million de fois plus d’232U que les combustibles UO2
ou MOX. (cf. chapitre 4)
Pour tous les combustibles e´tudie´s, l’inventaire en 232U n’atteint pas l’e´quilibre
au bout de l’irradiation si bien que l’augmentation de la teneur en noyaux fissiles
(qui permet d’augmenter le taux de combustion maximum atteignable) entraine une
augmentation de la production d’232U .
En combustible UO2 comme en MOX les voies principales de synthe`se de l’
232U
passent par la de´croissance du 236Pu (T1/2 = 2.86 ans) si bien que pour le combus-
tible REP UO2 (4.3%,55GWj/tMLi) la quantite´ d’
232U croˆıt de plus d’un facteur 2
entre la fin de l’irradiation et apre`s 12 ans de refroidissement. L’impact de l’enri-
chissement (et donc du taux de combustion maximum) sur les quantite´s d’232U est
important : la quantite´ d’232U dans le cycle (ie en mg/(GWe.an) ) est triple´e entre
3% et 5% d’enrichissement.
La de´croissance de l’234U et de l’235U , dans l’intervalle de temps se´parant la
purification chimique du minerai d’uranium de la mise en re´acteur du combustible
UO2, entraine l’apparition des impurete´s :
230Th et 231Pa. Ces impurete´s apportent
une surproduction d’232U de 10 % par an se´parant la purification de l’irradiation.
Comparativement a` un combustible UO2 de meˆme enrichissement et irradie´ au meˆme
taux de combustion la production d’232U est 4 fois plus importante en URTe a` cause
de la pre´sence dans l’URTe,avant irradiation, d’236U et d’232U .
En combustible MOX la synthe`se d’232U provient en grande partie de la voie
238U(n, 2n)237U
β−−→ 237Np(n, 2n)236Npm β−−→ 236Pu α−→ 232U
Le plutonium n’est responsable que de 7 % de la production en fin d’irradiation.
De ce fait la production d’232U est trois fois plus faible en combustible MOX qu’en
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UO2 (pour le meˆme taux de combustion). Un plutonium provenant du retraitement
d’un combustible UO2 ayant refroidi 3 ans avant se´paration puis deux ans avant la
fabrication contient environ 120ppm de 237Np ce qui entraine une majoration de la
production d’232U d’environ 5.6 % comparativement a` un combustible MOX dont le
plutonium ne contient pas, initialement, de 237Np.
La synthe`se de l’232U dans le combustible Th233U provient, comme dans le combus-
tible ThPu, a` plus de 99 % de la voie 232Th(n, 2n)231Th
β−−→ 231Pa(n, γ)232Pa β−−→
232U . L’augmentation de la teneur en 233U entraine, sur l’intervalle [3%-4%]d’233U ,
une production de 40g/tMLi/% d’232U . Pour le ThU (3.55%,55GWj/tMLi), la
production d’232U est de 94 g/tMLi correspondant a` une proportion d’ 232U dans
le vecteur uranium de 0.39% contre 0.43% pour le ThPu (77 g/tMLi), 5.5 ppb pour
l’UO2 (5 g/tMLi), 1.94 ppb pour le MOX (1.1 g/MLi).
Le minerai de thorium, souvent meˆle´ a` l’uranium, contient du 230Th (pre´curseur
d’232U) issu de la chaine de de´croissance de l’234U . La quantite´ de 230Th dans le vec-
teur thorium de´pend du ratio Th
U
du minerai. Pour un ratio Th
U
= 1 la surproduction
d’232U est de seulement 5 %, l’impact du type de minerai de thorium utilise´ pour la
confection du combustible ThU est donc faible.
Pour le combustible ThPu, la qualite´ du plutonium influence la production d’232U
(impact du plutonium sur la section efficace 231Pa(n, γ)). Ainsi, entre un bon et un
mauvais plutonium, la production d’232U est multiplie´ par 1.43. Pour ce combustible
l’impact du minerai de thorium utilise´ est encore plus faible que pour le cas ThU et
repre´sente une augmentation de 3.3 % de la quantite´ d’232U (pour Th
U
= 1).
Des e´tudes de sensibilite´ ont montre´ que la pre´diction des inventaires en 232U se-
raient plus pre´cises pour le combustible UO2 si les sections efficaces
237Np(n, 2n) et
236U(n, γ) e´taient connues plus pre´cise´ment. Pour le combustible ThU la sensibilite´
du 231Pa(n, γ) est importante et une seule mesure a e´te´ re´alise´e. Il serait inte´ressant
de mesurer cette section efficace pour affiner les pre´dictions. De meˆme, la section
efficace 232U(nγ) est inconnue or sa sensibilite´ deviendra importante en cas de multi-
recyclage du vecteur uranium. Sa mesure serait donc appre´ciable.
Les diffe´rence entres les bases de donne´es entrainent des e´carts importants sur la
quantite´ d’232U en fin d’irradiation. Comparativement a` JEFF3.1, l’utilisation de
ENDF7.1 implique une production d’232U 9 % plus importante (18 % pour le 236Pu)
en UO2 et de 11 % supe´rieur pour le combustible ThU.
La comparaison de la production d’232U entre les filie`res REP, RNR et CANDU (cf.
chapitre 4) a permis de montrer que le REP est le pire syste`me quant a` la synthe`se
193
CONCLUSION
d’232U , a` l’issu du premier cycle, aussi bien en combustible ThU que ThPu. Le RNR
tire son avantage de la lente e´volution de l’inventaire jusqu’a` l’e´quilibre et le CANDU
de son faible taux de combustion. Pour les deux combustibles, l’inventaire d’232U a`
l’e´quilibre est supe´rieur en RNR qu’en REP (car σ232U(n,abs) est dix fois plus faible
que pour le REP), et infe´rieur en CANDU qu’en REP (car σ232Th(n,2n) est plus faible
qu’en REP).
La seconde partie de cette the`se a permis d’estimer l’impact de l’introduction du
thorium dans le cycle actuel sur la radioprotection de l’aval du cycle du fait de
la pre´sence de l’232U . Des calculs de de´bits de dose a` la surface d’un chaˆteau de
transport, typique du cycle actuel franc¸ais, ainsi qu’au niveau des boites a` gants de
l’usine de fabrication de combustibles, ont e´te´ re´alise´s. Ces e´tudes ont e´te´ entrepris
avec les matie`res du cycle actuel faisant office de re´fe´rence et des matie`res issues de
l’irradiation en REP de combustibles thorie´s.
Afin de re´aliser ces calculs de radioprotection la connaissance des termes sources
(e´missions γ et neutrons) est indispensable. Ainsi un code de caracte´risation des
sources radioactives du cycle du combustible a e´te´ de´veloppe´ et valide´.
Ce code de calcul baptise´ CHARS (CHAracterization of Radioactives Sources) (cf.
chapitre 5 ) permet de :
– Calculer les spectres γ de la matie`re irradie´e. Les γ pris en charge sont les γ
des de´croissances suivantes : α, β−, β+, capture e´lectronique et transition iso-
me´rique. Ce module a e´te´ valide´ par l’interme´diaire d’une mesure de spectre γ
d’un minerai de thorium. Toutes les raies pre´sentes sont correctement pre´dites
et les e´carts proviennent principalement de la non prise en compte de la taille,
finie, de l’e´chantillon (auto-protection du caillou non pris en charge). De plus
une comparaison avec le code CESAR a e´te´ entreprise, permettant de valide´ le
calcul pour la matie`re irradie´e et donc de valider le couplage MURE/CHARS.
Les diffe´rences entre CESAR et MURE/CHARS proviennent principalement
des e´carts entre les diffe´rentes donne´es nucle´aires utilise´es et en particulier sur
les diffe´rences dans les donne´es de structure nucle´aire du 106Rh entre la base
ENSDF et les donne´es du LNHB.
– Calculer, avec l’aide de MCNP et du calcul des spectres β−, le rayonnement
de freinage issu des β−. Les spectres β− sont calcule´s a` l’aide de la the´orie
de Fermi, le calcul prenant en compte les premie`res transitions interdites. Le
calcul des spectres β− a e´te´ valide´ a` l’aide d’une comparaison avec un code
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de´veloppe´ a` Subatech. En utilisant MCNP et le calcul des spectres β− la part
du rayonnement de freinage dans le spectre γ total, dans diffe´rents combustibles
use´s, pour diffe´rents temps de refroidissement, a e´te´ estime´e.
– Calculer le spectre neutron issu des fissions spontane´es et des re´actions (α, n).
Pour ce faire le calcul des spectres α est ne´cessaire et a donc e´galement e´te´ in-
corpore´ dans CHARS. Le calcul des spectres neutrons a e´te´ valide´ par l’interme´-
diaire d’un benchmark qui comporte des calculs d’un autre code (SOURCES)
et des re´sultats de mesures de diffe´rents e´chantillons de dioxyde de plutonium.
L’accord entre les mesures et CHARS est acceptable et la forme des spectres
est en tre`s bon accord avec le code SOURCES.
CHARS est e´galement incorpore´ dans l’interface graphique de MURE. Ceci permet
d’extraire de fac¸on conviviale les diffe´rents spectres en format MURE pour d’e´ven-
tuels calculs de radioprotection. De plus, CHARS , en synergie avec MURE, permet
de faciliter la de´finition des termes sources dans MCNP.
CHARS a e´te´ applique´ au calcul de radioprotection dans le cycle au niveau du
transport du combustible use´ et de la fabrication du combustible Th/U et MOX.
Ces e´tudes montrent que le combustible Th233U (3.55%, 55GWj/tMLi) pre´sente
un avantage sur le combustible UO2 au niveau du transport du combustible use´.
En, effet la chaleur re´siduelle, ainsi que le de´bit de dose a` la surface du colis sont
infe´rieurs en combustible ThU sur une pe´riode allant de 6 mois a` 4.5 ans apre`s de´-
chargement. Cela provient, pour la chaleur re´siduelle, d’une production moindre de
106Rh en ThU, et pour le de´bit de dose, a` une production quasi-inexistante de 244Cm
et 242Cm impliquant un de´bit de dose neutron quasi nul en ThU.
L’utilisation du thorium comme e´le´ment fertile (combustible ThPu) n’apporte pas
d’avantage comparativement au MOX. En effet la chaleur re´siduelle est tre`s sem-
blable (voir le´ge`rement supe´rieur). En revanche le de´bit de dose (provenant, pour les
combustibles au plutonium, en majorite´ des neutrons et des γ secondaires) est un
peu plus faible pour le combustible ThPu du fait d’un facteur de multiplication du
colis (keff ) plus faible. Ainsi, l’utilisation des chaˆteaux de transport existants semble
convenir aux combustibles thorie´s.
Au niveau de l’usine de fabrication du combustible, l’e´tude montre que la radiopro-
tection doit eˆtre comple`tement revisite´e, en effet meˆme en fabricant le combustible
ThU (~U contamine´ a` l’232U) trois jours apre`s l’extraction chimique de l’uranium du
combustible ThPu, le de´bit de dose est 6 fois supe´rieur au cas de re´fe´rence MOX. De
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plus les protections radiologiques a` rajouter sur la boite a` gants pour atteindre des
de´bits de doses e´quivalents au cas de re´fe´rence, sont colossale : 42 cm d’e´paisseur de
verre plombe´ ce qui empeˆche toute manipulation en boite a` gants.
L’impact de l’utilisation du thorium sur le cycle du combustible me´riterait des e´tudes
plus pre´cises sur l’ensemble du cycle du combustible comme le transport du nitrate
d’uranyle contamine´ a` l’232U jusqu’a` l’usine de conversion puis de fabrication de
nouveaux combustibles. Il serait d’ailleurs plus judicieux que le retraitement du com-
bustible (Th, Pu)O2 use´, la conversion du nitrate d’uranyle ainsi que la fabrication
du combustible (Th, U)O2 aient lieu au meˆme endroit afin d’e´viter ces transports.
Au niveau de la validation du code CHARS, il serait inte´ressant de confronter un
calcul de spectre γ a` une mesure de spectre γ de combustible use´. Pour le de´ve-
loppement de CHARS la prise en compte d’autres noyaux que l’17O et 18O serait
appre´ciable et notamment le 19F afin de pouvoir calculer les e´missions neutrons des
compose´s fluore´s tels que l’UF4 et l’UF6. Enfin a` partir du code CHARS il serait
possible ,moyennant quelques nouveaux de´veloppements, de pouvoir remonter a` la
composition ou a` l’age d’un e´chantillon a` partir d’un spectre γ ou/et α mesure´.
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Annexe A
Donne´es nucle´aires relatives au
calcul des neutrons de fissions
spontane´es
Noyau Neutron moyen total Rapport de Branchement a b
e´mis par fission (ν¯) de fission spontane´e [%] [MeV] [MeV]
230Th 1.39 4.10−12 0.6620 6.528
232Th 1.50 1.1.10−9 0.5934 8.030
231Pa 1.7100 2.10−11 0.7981 4.572
232U 1.7100 2.7.10−12 0.8922 3.723
233U 1.7600* 6−11 0.8548 4.032
234U 1.8000 1.64.10−9 0.7712 4.924
235U 1.8700 7.10−9 0.7747 4.852
236U 1.9000 9.4.10−8 0.7352 5.357
238U 2.0000 5.45.10−5 0.6483 6.811
237Np 2.0500* 2.10−10 0.8334 4.241
236Pu 2.1200 1.9.10−7 0.9883 3.104
238Pu 2.2100 1.9.10−7 0.8478 4.169
239Pu 2.3200 3.1.10−10 0.8852 3.803
240Pu 2.1510 5.7.10−7 0.7949 4.689
241Pu 2.2500* 2.4.10−14 0.8425 4.152
242Pu 2.1410 5.5.10−4 0.8192 4.367
244Pu 2.2900 0.121 0.6947 6.004
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DONNE´S NUCLE´AIRES RELATIVES AU CALCUL DES NEUTRONS DE
FISSIONS SPONTANE´ES
Noyau Neutron moyen total Rapport de Branchement a b
e´mis par fission (ν¯) de fission spontane´e [%] [MeV] [MeV]
241Am 2.5000 3.6.10−10 0.9330 3.462
242Amm 2.5600 0.8990 3.708
243Am 2.6100 3.7.10−9 0.8643 3.990
240Cm 2.3900* 3.9.10−6 1.0717 2.698
242Cm 2.5280 6.2.10−6 0.8874 3.892
243Cm 2.6800* 5.3.10−9 0.9774 3.190
244Cm 2.6875 1.37.10−4 0.9025 3.720
245Cm 2.8700* 6.1.10−7 0.9119 3.624
246Cm 2.9480 0.02615 0.8782 3.886
248Cm 3.1610 8.39 0.8084 4.536
250Cm 3.3100* 74 0.7345 5.436
249Bk 3.4000 4.7.10−8 0.8913 3.794
248Cf 3.3400* 2.9.10−3 1.0277 2.932
252Cf 3.7676 3.092 1.025 2.926
Tableau A.1 – Donne´s pour le calcul des neutrons de fissions spontane´es. * Donne´s
prises de la re´fe´rence [Sho01]
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Annexe B
De´finition d’une source dans
MURE a` l’aide de CHARS
/∗ ∗∗∗∗∗∗ D e f i n i t i o n de l ’ e´ c h a n t i l l o n e´metteur ∗∗∗∗∗∗∗ ∗/
// l ’ e´ c h a n t i l l o n e s t c o n s t i t u e´ de dioxyde d ’ Uranium 232 .
Material ∗Echantillon=new Material ( ) ;
Echantillon−>SetDensity ( 1 0 . ) ;
Echantillon−>AddNucleus (92 ,232 ,0 , 1 ) ;
Echantillon−>AddNucleus ( 8 , 16 , 0 , 2 ) ;
/∗ ∗∗∗∗∗∗ D e f i n i t i o n du terme source ∗∗∗∗∗∗∗ ∗/
// Cr e´at ion d ’un s p e c t r e Gamma pour l ’ i n s t a n t v ide dont l a d e´ f i n i t i o n
e´n e rg e´ t i que va de 0 a` 4 MeV en 200 groupes cons tant s .
GammaSpectrum ∗MonSpectreGamma=new GammaSpectrum (0 ,4 e6 , 2 0 0 ) ;
/∗Le s p e c t r e gamma e s t rempl i en u t i l i s a n t l a compos it ion de l ’
e´ c h a n t i l l o n ayant un volume Volume= 1cmˆ3 et ayant r e f r o i d i pendant
un temps : Temps=10 ans . ∗/
double Volume=1e−6;
double Temps=10;
MonSpectreGamma−>Fill ( GetMaterialAtTime ( Echantillon , Temps ) , Volume ) ) ;
/∗D e f i n i t i o n d ’ une source MCNP p o n c t u e l l e au cent r e de l a g e´ome´tr ie
e´mettant des gamma se l on l e s p e c t r e d ’ e´ n e r g i e s d e´ f i n i e s par
MonSpectreGamma de fa c¸on i s o t r o p i q u e . Le nombre de p a r t i c u l e s
s imu l e´ e s e s t NbrDePart icules=1 m i l l i o n ∗/
double NbrDeParticules=1e6 ;
MCNPSource ∗MaSourceMCNP=new MCNPSources ( NbrDeParticules ) ;
MaSourceMCNP−>UseThisEnergyDistribution ( MonSpectreGamma ) ;
gMURE−>SetSource ( MaSourceMCNP )
/∗ I l e s t p o s s i b l e de d e´ f i n i r c e t t e source en tant que source homoge`ne
d i s t r i b u e´ e dans un c y l i n d r e : ∗/
MaSourceMCNP−>AddTubeSource ( new Tube ( DemiHauteur , Rayon ) , MonSpectreGamma
) ;
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Annexe C
Proportions de re´actions (α, n) sur
le noyau i amenant sur le niveau l
du noyau produit
Figure C.1 – Pour la re´action 17O(n, α)20Nel
209
PROPORTIONS DES RE´ACTIONS (α,N) SUR LE NOYAU I AMENANT
SUR LE NIVEAU L DU NOYAU PRODUIT
Figure C.2 – Pour la re´action 18O(n, α)21Nel
210
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Synthe`se de l’232U en combustibles solides
Re´sume´ :
Si le cycle du thorium posse`de plusieurs avantages par rapport au cycle U/Pu, notamment une
meilleur re´ge´ne´ration de la matie`re fissile en spectre thermique et une production moindre d’actinides
mineurs, il pre´sente plusieurs limites. L’une d’elles est la pre´sence, dans le combustible thorie´ irradie´,
d’232U . Cet isotope est le pre´curseur d’un rayonnement γ de 2.6 MeV. Cette the`se a, en partie, pour
objectif d’e´tudier les diffe´rents parame`tres influenc¸ant la synthe`se de ce noyau dans divers types de
combustibles et de re´acteurs. L’autre partie de ce travail consiste a` estimer l’impact de cet inde´sirable
sur la radioprotection de l’aval du cycle. Dans ce but, un ensemble d’outils, permettant le calcul des
spectres e´nerge´tiques des diffe´rents rayonnements e´mis par la matie`re radioactive, a e´te´ spe´cialement
de´veloppe´. Cet outil, dont l’exactitude a e´te´ e´prouve´e par l’interme´diaire de plusieurs benchmarks,
fait partie inte´grante de ce travail de the`se.
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Abstract :
The thorium cycle is a good candidate for replacing the current U/Pu cycle since the fissile nucleus
of the cycle, 233U , has neutronic properties favorable to a much better regeneration of fissile material
in thermal reactors. Moreover, the production of minor actinides is significantly reduced. However,
the use of Thorium is only viable if the spent fuel is reprocessed to recover the fissile 233U which
does not exist in nature. This reprocessing will involve a heavy industrial infrastructure, particularly
since thorium based spent fuel contains small quantities of 232U which is the mother of the hard
gamma emitter (208Tl) of 2.6 MeV. The goal of this thesis is, firstly, to study the parameters
related to the synthesis of the 232U in severals kind of fuels and reactors. In a second part, the
thesis focuses on the impact on radioprotection of the back end of the fuel in case of switching
from the current uranium (U/Pu) cycle to the thorium (Th/U) cycle. For this last purpose, CHARS
(CHAracterization of Radioactives Sources) was developped during this thesis. This code, validated
by severals benchmarks, handles the calculation of radiation sources in all aspects of the fuel cycle.
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